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A B S T R A C T
P o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  i n  c o p p e r ,  s i l v e r  and i n d i u m  has 
been s t u d i e d  by means o f  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d .
H i g h  r e s o l u t i o n  g e r m a n i u m  d e t e c t o r s  have  been u sed  t o  
o b s e r v e  t h e  c h a n g e s  i n  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  p r o f i l e s  
due t o  t h e  t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  by  m e t a l l i c  d e f e c t s .
P o s i t r o n  t r a p p i n g  by  t h e r m a l l y  g e n e r a t e d  v a c a n c i e s  have  
been i n v e s t i g a t e d .  The s m a l l e r  t e m p e r a t u r e  e f f e c t s  w h i c h  
o c c u r  i n  a d d i t i o n  t o  t h e  d o m i n a n t  v a c a n c y  t r a p p i n g  e f f e c t  
have  been  d i s c u s s e d  and t a k e n  i n t o  a c c o u n t  i n  d e d u c i n g  
m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g i e s .  The p l a u s i b l e  h y p o t h e s i s  
o f  m e t a s t a b l e  s e l f - t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  has a l s o  been 
d i s c u s s e d .  The b e s t  v a l u e s  o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  
e n e r g i e s  a r e  e s t i m a t e d  t o  be 1 . 2 6  eV f o r  c o p p e r  and 0 . 9 5  eV 
f o r  s i l v e r .  F o r  i n d i u m  a p r e c i s e  v a l u e  c o u l d  n o t  be 
d e d u c e d  f r o m  t h e  d a t a .
From t h e  a n a l y s i s  o f  t h e  l i n e  s h a p e s ,  t h e  p r o b a b i l i t i e s  
o f  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  w i t h  c o r e  and c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  
a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s  have  been c a l c u l a t e d .
The r e s u l t s  o f  t h e  m e a s u r e m e n t s  on p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  
c o p p e r  i n d i c a t e  t h a t  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  o f  
p o s i t r o n s  by d i s l o c a t i o n s  i s  c o n s t a n t  i n  t h e  r a n g e  7 7 - 2 9 3  K 
On e x t e n d i n g  t h e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t s  down t o  4 . 2  K,
a s i g n i f i c a n t  d e c l i n e  i n  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  
has been o b s e r v e d .
A l s o  i n c l u d e d  i s  a c h a p t e r  on t h e  a n n i h i l a t i o n  o f  p o s i t r o n s '  
i n  l i q u i d  h e l i u m - 3  and h e l i u m - 4 .  A n a l y s i s  o f  t h e  l i n e  
s h a p e s  as w e l l  as t h e  d e c o n v o l u t i o n  o f  t h e  s p e c t r a  
i n d i c a t e  no s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  i n  t h e  a mo un t  o f  
P o s i t r o n i u m  f o r m a t i o n  i n  l i q u i d  h e l i u m - 3  and h e l i u m - 4 .
CHAPTER 1 INTERACTION OF POSITRONS WITH MATTER
1 . 1  G e n e r a l  I n t r o d u c t i o n  t o  P o s i t r o n  P h y s i c s
The p o s i t r o n  was d i s c o v e r e d  i n  1933 by A n d e r s o n  ( 19331 
s h o r t l y  a f t e r  t h e  t h e o r e t i c a l  p r e d i c t i o n  o f  i t s  
e x i s t e n c e  by D i r a c  ( 1 9 2 9 1 .  I t  was one o f  t h e  m o s t  
d r a m a t i c  d i s c o v e r i e s  f o r  t wo  r e a s o n s  -  f i r s t  b e c a u s e  
i t s  e x i s t e n c e  had been p r e d i c t e d  p u r e l y  on t h e o r e t i c a l  
g r o u n d s  and s e c o n d ,  b e c a u s e  i t  was an a n t i - p a r t i c l e  
o f  t h e  e l e c t r o n  w h i c h  c o n f i r m e d  t h e  v e r y  i m p o r t a n t  
f u n d a m e n t a l  c o n c e p t  o f  a n t i - m a t t e r  and s u b s e q u e n t l y  o f  
m a t t e r - a n t i - m a t t e r  a n n i h i l a t i o n .
W h i l e  t h e  d i s c o v e r y  o f  t h e  p o s i t r o n  and t h e  p r o c e s s  o f  i t s  
a n n i h i l a t i o n  on e n c o u n t e r i n g  an e l e c t r o n  a r e  o f  
f u n d a m e n t a l  i m p o r t a n c e  i n  t h e m s e l v e s ,  t h e  e x i s t e n c e  o f  
p o s i t r o n s  w h i c h  have  now become a f a m i l i a r  p a r t  o f  
p h y s i c s  have  o pe n e d  up new p o s s i b i l i t i e s  i n  t h e  f i e l d s  
o f  p a r t i c l e  p h y s i c s  and o f  t h e  p h y s i c s  o f  m a t t e r  i n  b u l k .  
The d i s c o v e r y  o f  a r t i f i c i a l  r a d i o - a c t i v i t y  made i t  
p o s s i b l e  t o  p r o d u c e  p o s i t r o n  s o u r c e s  t o  be u sed  as  a 
p r o b e  o f  m a t t e r .
1 . 1 . 1  P o s i t r o n  P h y s i c s  a t  U l t r a - h i g h  E n e r g i e s
The i n t e r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  w i t h  o t h e r  p a r t i c l e s  a t  
v e r y  h i g h  e n e r g i e s  p r o v i d e s  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  s t r u c t u r e
o f  f u n d a m e n t a l  p a r t i c l e s  and t h e i r  i n t e r a c t i o n s .
I t  i s  b e l i e v e d  t h a t  t h e  i n t e r a c t i o n s  a t  h i g h e r  and h i g h e r  
e n e r g i e s  w o u l d  p r o v i d e  i n t e r e s t i n g  and v a l u a b l e  
i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  n a t u r e  o f  m a t t e r  a t  t h e  m o s t  
f u n d a m e n t a l  l e v e l .  A t  t h e  p r e s e n t ,  g i g a n t i c  m a c h i n e s  
c a l l e d  t h e  e l e c t r o n - p o s i t r o n  s t o r a g e  r i n g s  a r e  u s ed  t o  
r a i s e  t h e  e n e r g y  o f  c o l l i d i n g  e l e c t r o n - p o s i t r o n  p a i r s  
t o  v e r y  h i g h  l e v e l s .  R e c e n t  h i g h  e n e r g y  e l e c t r o n - p o s i t r o n  
e x p e r i m e n t s  h ave  y i e l d e d  . v e r y  e x c i t i n g  r e s u l t s  
c u l m i n a t i n g  i n  t h e  d i s c o v e r y  o f  new p a r t i c l e s  c a l l e d  
]  o r  ^  ( A u g u s t i n  e t  a l , 1 97 4 ,  A u b e r t  e t  a l , 197 4 )  and t h e  
s u g g e s t i o n  t h a t  t h e y  a r e  c o n s t i t u t e d  o f  c h a r m e d  q u a r k s  
( B a r n e t t , 1 9 7 5 ,  A p p e l q u i s t  and  P o 1 i t z e r , 1 9 7 5 ,  De R u j u l a  
and G l a s h o w , 1 9 7 5 ) ,
1 . 1 . 2  Low E n e r g y  P o s i t r o n  P h y s i c s  •
A t  t h e  l o w e r  end o f  t h e  e n e r g y  s c a l e ,  t h e  p o s i t r o n  
i n t e r a c t s  w i t h  t h e  a t o m i c  e n v i r o n m e n t ,  a l l o w i n g  t h e  
a n n i h i l a t i o n  p r o c e s s  i t s e l f  t o  be i n f l u e n c e d  by t h e  
p r e v a i l i n g  c o n d i t i o n s .  The i n t e r a c t i o n s  a r e  g o v e r n e d  
by t h e  l a w s  o f  q u a n t u m  e l e c t r o d y n a m i c s .  The o u t c o m e  o f  
an a n n i h i l a t i o n  f r o m  a known i n i t i a l  s t a t e  i s  i n  
p r i n c i p l e  p r e d i c t a b l e .  C o n v e r s e l y ,  t h e  o b s e r v e d  f e a t u r e s  
o f  t h e  p r o c e s s  may be u sed  t o  i n f e r  t h e  s t a t e s  p r i o r  t o  
a n n i h i l a t i o n .  E n v i r o n m e n t a l  i n f l u e n c e  i s  » i n t e r e s t i n g ,  
f o r  i t  c o n v e y s  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  e n v i r o n m e n t  i t s e l f .  
B ec a u s e  o f  i t s  c h a r g e  and i t s  s m a l l  e n e r g y ,  i t  t u r n s  o u t
t o  be a v e r y  s e n s i t i v e  and r e v e a l i n g  p r o b e  o f  m a t t e r  
i n  a l l  i t s  f o r m s .
1 . 2  The A n n i h i l a t i o n  P r o c e s s
C a l c u l a t i o n s  o f  t h e  e n e r g y  l o s s  o f  p o s i t r o n s  i n  s o l i d s  
show t h a t  by t h e  t i m e  o f  a n n i h i l a t i o n ,  t h e  p o s i t r o n  has 
a t t a i n e d  t h e r m a l  e n e r g i e s  ( L e e - W h i t i n g , 1 95 5 ,  C a r b o t t e  
and A r o r a , 1 9 6 7 ) .  The momentum i n v o l v e d  i n  t h e  a n n i h i l a t i o n  
p r o c e s s  i s  t h e r e f o r e  m a i n l y  t h a t  o f  t h e  e l e c t r o n .
When an e l e c t r o n - p o s i t r o n  p a i r  a n n i h i l a t e s ,  t h e  amo un t  
o f  e n e r g y  l i b e r a t e d  i n  t h e  p r o c e s s  i s
7
E = 2m c + T + B ( 1 . 1 )o
2w h e r e  m^c i s  t h e  r e s t  e n e r g y  o f  e ach  p a r t i c l e ,  T i s  t h e  
t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  and B i s  t h e  b i n d i n g  e n e r g y  o f  t h e  
s y s t e m .
I n  t h e  r e a l m  o f  l o w  e n e r g y  p o s i t r o n  p h y s i c s , t h e  k i n e t i c  
e n e r g y  T ( a f e w  eV) i s  much s m a l l e r  t h a n  2m^c ( = 1 . 0 2  meV) 
and t h e  b i n d i n g  e n e r g y ,  i f  a b ound  s t a t e  e x i s t s  a t  a l l ,  
i s  a l s o  v e r y  s m a l l .  The f i n a l  p r o d u c t s  t h e r e f o r e  have  
t o  c a r r y  a l a r g e  amo un t  o f  e n e r g y  w i t h  v e r y  s m a l l  n e t  
momentum,  r e q u i r i n g  more  t h a n  one p a r t i c l e  o r  q u a n t a  
t o  be e m i t t e d .
P r o b a b i l i t y  o f  a n n i h i l a t i o n  i n t o  a s i n g l e  quamt um i s  
n e g l i g i b l e  and i s  p o s s i b l e  o n l y  w i t h  t h e  p a r t i c i p a t i o n  o f
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a t h i r d  p a r t i c l e ,  an e x t r a  e l e c t r o n  o r  a n u c l e u s  t o  
a b s o r b  mo s t  o f  t h e  r e c o i l  momentum ( M a k a z i  e t  a l , 1 9 6 8 ) .
1 . 2 . 1  C r o s s - s e c t i o n s  and S e l e c t i o n  R u l e s
P o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  p r o v i d e s  a c l a s s i c  e x a m p l e  o f  t h e  
a p p l i c a t i o n  o f  c o n s e r v a t i o n  l a w s .  C o n s e r v a t i o n  o f  e n e r g y ,  
l i n e a r  momentum,  c h a r g e  and s p i n  i mp o s e  c o n s t r a i n t s  
on t h e  modes o f  d e c a y .
The p o s i t r o n - e l e c t r o n  p a i r  can a n n i h i l a t e  f r o m  a f r e e  
s t a t e  o r  f r o m  a bound  s y s t e m  c a l l e d  P o s i t r o n i u m  
( h e r e - a f t e r  a b b r e v i a t e d  Ps)  r e s e m b l i n g  a h y d r o g e n  a t o m .
The g r o u n d  s t a t e  ( L = 0 )  o f  t h e  e l e c t r o n - p o s i t r o n  s y s t e m
3
can have  s p i n s  p a r a l l e l  ( t r i p l e t  S s t a t e )  o r  a n t i - p a r a l l e l  
( s i n g l e t  S s t a t e ) .  Now, b o t h  s y s t e m s  s h o u l d  be a n t i ­
s y m m e t r i c  w i t h  r e s p e c t  t o  e x c h a n g e  o f  p a r t i c l e s .  F o r  a 
p a i r  o f  i d e n t i c a l  F e r m i o n s  t h i s  r e q u i r e s  ( M u i r h e a d , 1 9 6 5 )
( - 1 ) L + s +1 ^
F o r  t h e  P s - a t o m ,  t h i s  c o n d i t i o n  m u s t  be m o d i f i e d  t o  
i n c l u d e  t h e  c h a r g e  p a r i t y  o f  t h e  p a r t i o l e  a n t i - p a r t i c l e  
c o m b i n a t i o n ;  hence
o r  Sg = ( 1 . 2 )
Now, i f  Ps d e c a y s  i n t o  n p h o t o n s  t h e  c h a r g e  p a r i t y  o f  
t h e  f i n a l  s t a t e  i s  ( - 1 ) ^ ,  s i n c e  t h e  c h a r g e  p a r i t y  o f  t h e  
p h o t o n  i s  -1 ( M u i r h e a d , 1 9 6 5 ) ,  F o r  i n v a r i a n c e  u n d e r
c h a r g e  c o n j u g a t i o n  we m u s t  have
1 1 ____________________
( - 1 ) " = ( 1 . 3 )
T h i s  r e s t r i c t s  t h e  t r i p l e t  s t a t e  t o  d e c a y  i n t o  an odd 
n umbe r  o f  p h o t o n s  and t h e  s i n g l e t  s t a t e  i n t o  an even  
num b e r  o f  p h o t o n s .  I n  p r a c t i c e ,  t h e  s i n g l e t  s t a t e  d e c a y s  
m a i n l y  by t w o  p h o t o n s  and t h e  t r i p l e t  s t a t e  by t h r e e  p h o t o n s
The d i f f e r e n t i a l  c r o s s - s e c t i o n  f o r  t h e  a n n i h i l a t i o n  o f  
a m o v i n g  e l e c t r o n  w i t h  a s t a t i o n a r y  p o s i t r o n  i n t o  t wo  
g a m m a - r a y s  i s  i s o t r o p i c  i n  t h e  n o n - r e l a v i s t i c  l i m i t ,  and 
t h e  t o t a l  c r o s s - s e c t i o n  i s  g i v e n  by  ( D i r a c , 1 930 )
2
= i r r  c / v  ( 1 . 4 )
2  O
2 2w h e r e  r  = e /m c i s  t h e  c l a s s i c a l  r a d i u s  o f  t h e  e l e c t r o n  o o
The a n n i h i l a t i o n  r a t e  o f  a p o s i t r o n  i n  an e n v i r o n m e n t  
h a v i n g  n e l e c t r o n s  p e r  u n i t  v o l u m e  i s  t h e r e f o r e
2
= G_nv = Trr on ( 1 . 5 )2 2 o
The c r o s s - s e c t i o n  f o r  t h r e e - p h o t o n  a n n i h i l a t i o n  was 
c a l c u l a t e d  by Ore and P o w e l l  ( 1 9 4 9 )  t o  be
^ 3   ^ ( 1 . 6 )
2
w h e r e  a = e / o h  = 1 / 1 3 7  i s  t h e  f i n e  s t r u c t u r e  c o n s t a n t
We f i n d  t h a t  0 2 / o ^ - 3 7 2 , The s i n g l e  gamma mode has  a
3c r o s s - s e c t i o n  even  l e s s  t h a n  o - b y  a f a c t o r  a and i s  a l m o s t
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n o n - e x i s t e n t .  F o r  an u nb o un d  e l e c t r o n - p o s i t r o n  p a i r ,  
t h e  two-gamma mode p r e d o m i n a t e s .
T h i s  r e l a t i v e  p r o b a b i l i t y  i s  a l t e r e d  when Ps i s -  f o r m e d .
Ps can a n n i h i l a t e  f r o m  t wo  d i f f e r e n t  s p i n  s t a t e s ,
t h e  s i n g l e t  C p a r a - P s )  i n t o  t wo  gammas and t h e  t r i p l e t
( o r t h o - P s )  i n t o  t h r e e  gammas,  t h e i r  s t a t i s t i c a l  w e i g h t s  
b e i n g  ; and ; .
U s i n g  e q u a t i o n  ( 1 . 5 )  and t h e  g r o u n d  s t a t e  Ps wave f u n c t i o n
3 - 1
= ( w a ^ )   ^ e x p ( - r ^ / a )  ( 1 . 7 )
we g e t
^ a r a  -  ” - 8 )
2 h^w h e r e  a = ------ 2 i s  t h e  B o h r  r a d i u s  o f  t h e  P s - a t o m  ando m_e 
2 o
| t |^(0 ) j  r e p r e s e n t s  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t y  a t  t h e  p o s i t i o n  
o f  t h e  p o s i t r o n ,  and t h e  f a c t o r  4 a p p e a r s  b e c a u s e  t h e  
a n n i h i l a t i o n  c r o s s - s e c t i o n  f o r  f r e e  p a i r s  was a v e r a g e d  
o v e r  f o u r  p o s s i b l e  s p i n  o r i e n t a t i o n s ,  w h e r e a s  t h e  Ps 
d e c a y s  f r o m  a s p e c i f i c  s p i n  s t a t e .
P u t t i n g  n u m e r i c a l  v a l u e s  we g e t  f o r  t h e  mean l i f e
 ----- =125 x I O  ^^  s e c o n d s  ( 1 . 9 )
p a r a  X p a r a .
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A s i m i l a r  c a l c u l a t i o n  f o r  o r t h o - P s  g i v e s
T ., =  T  = 139 x I O  ^ s e c o n d s  ( 1 , 1 0 )
^ o r t h o
The f o r m a t i o n  o f  Ps a t oms  w i l l  r e s u l t  i n  a l o n g ■l i f e - t i m e  
c o m p o n e n t  and an e n h a n c e d  t h r e e - p h o t o n  e v e n t  r a t e .  
H o w e v e r ,  i n  m o s t  m a t e r i a l s ,  n o r m a l  d e c a y  o f  o r t h o - P s  
w o u l d  h ave  t o  c o m p e t e  w i t h  t h e  more  r a p i d  p r o c e s s e s  
a r i s i n g  f r o m  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  Ps a t o ms  w i t h  t h e  me d i u m .  
The e n e r g e t i c s  o f  Ps f o r m a t i o n  and t h e  m e c h a n i s m s  o f  
s u b s e q u e n t  a n n i h i l a t i o n s  a r e  d i s c u s s e d  by Ore ( 1 9 4 9 ) ,  
W a l l a c e  ( 1 9 6 0 ) a n d  by F e r r e l l  ( 1 9 5 5 ) .
1 . 3  O b s e r v a b l e  F e a t u r e s  o f  P o s i t r o n  A n n i h i l a t i o n
1 , 3 . 1  A n g u l a r  C o r r e l a t i o n s  o f  E m i t t e d  Gamma- r ays  
An i m m e d i a t e  r e s u l t  o f  momentum c o n s e r v a t i o n  i s  t h e  
a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  o f  t h e  e m i t t e d  p h o t o n s .  A p o s i t r o n -  
e l e c t r o n  p a i r  o f  z e r o  momentum a n n i h i l a t e s  i n t o  two  
p h o t o n s  a t  e x a c t l y  180 d e g r e e s ,  A p a i r  p o s s e s s i n g  a s m a l l  
momentum g i v e s ' t w o  g a m m a - r a y s  w h i c h  d e p a r t  s l i g h t l y  f r o m  
180 d e g r e e s  so t h a t  t h e i r  momenta  add up t o  e q u a l  t h e  
i n i t i a l  momentum.  The a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  o f  one 
g a m m a - r a y  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  o t h e r  r e f l e c t s  t h e  
d i s t r i b u t i o n  o f  i n i t i a l  momenta".
C o n s i d e r  an e l e o t r o n - p o s i t r o n  p a i r  h a v i n g  r e s u l t a n t  
momentum £  j u s t  b e f o r e  a n n i h i l a t i o n .  The momenta  £^ and
14
->
FIG. 1.1 01 receler o 1 correleticn of two e m i h i  latlor quanta in :ha lat-o.ratcry
co-crdir.ate system. Inset shows the event in the centre-cf-mass co-ordinates.
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p_2 o f  t h e  e m i t t e d  p h o t o n s  add up t o  £  so t h a t  ( sge l - l )
2 2 2p = p^ + P2 - 2 p ^ p 2 c o s 0 c o s ^
p ^  = P 2 -  P>| C O S 0  c o s ^
Py = p^ c o s 0 s i n #
p^  = p^ s i n  0
and e n e r g y  c o n s e r v a t i o n  g i v e s
(p^  +P2 ) c = 2 m^c^+  p ^ / 2 m^ ( 1 , 1 2 )
W i t h  t h e  c o n d i t i o n s  t h a t  0and (j) a r e  s m a l l  and
2 2 p / 2 m <<2 m c , we o b t a i n  
^ 0 0
Pi  = P2 =m^c
and p = p ,  -  p .  = ( h v _  -  h v . ) / c
X ^  ^ ^  ^ ( 1 . 1 3 )
Py = m^c *
Pz = ®
The d i s t r i b u t i o n  o f  a n g l e s  0 and (f) t h e r e f o r e  m e a s u r e s  
t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  y and  z c o m p o n e n t s  o f  momentum o f  
t h e  a n n i h i l a t i n g  p a i r s  and c o u l d  be e x p r e s s e d  i n  t e r m s  o f  
t h e  momentum d i s t r i b u t i o n  p ( p )  as
N ( 0 ,(j)) = I ( p ^ , p ^ )  = J p ( £ )  d p ^  ( 1 . 1 4 )
1 . 3 , 2  P o s i t r o n  L i f e - t i m e s .
E q u a t i o n  ( 1 . 5 )  i n d i c a t e s  t h a t  t h e  a n n i h i l a t i o n  r a t e
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i s  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t y  a t  t h e  p o s i t r o n  
c o - o r d i n a t e s .  The t i m e  ‘ s p e c t r u m  t h e r e f o r e  r e f l e c t s  t h e  
e l e c t r o n  d e n s i t i e s  s a m p l e d  by t h e  p o s i t r o n .  Decay  r a t e s  
a r e  r e l a t e d  t o  t h e  n a t u r e  o f  p r o c e s s e s  i n v o l v e d  and 
t h e  i n t e n s i t i e s  o f  d i f f e r e n t  c o m p o n e n t s  t o  t h e  r a t e s  o f  
t h e  c o m p e t i n g  p r o c e s s e s .
1 . 3 . 3  D o p p l e r  B r o a d e n i n g  o f  A n n i h i l a t i o n  R a d i a t i o n  
From e q u a t i o n  ( 1 . 1 3 )  and t h e  c o n d i t i o n
2
h v .  + hvo = 2 hv  w h e r e  hv  =m c =511 keV,  
1 2  o 0 0
we o b t a i n
p = —( h v ^  -  hv  ) = — ( h v  -  h v . )  ( 1 . 1 5 )X 0 2 o C O  1
The q u a n t i t y  ( h V 2 -  h v^  ) o r  ( h v ^  -  hv^  ) i s  t h e  s h i f t  
i n  t h e  e n e r g y  o f  t h e  e m i t t e d  g a m ma - r a y  c a u s e d  by t h e  
momentum o f  t h e  p a i r  i n  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  o b s e r v e d  
g a m m a - r a y .  T h i s  D o p p l e r  s h i f t e d  g a m m a - r a y  e n e r g y  s p e c t r u m  
i s  i d e n t i c a l  t o  t h e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  c o m p o n e n t  o f  
momentum i n  t h e  d i r e c t i o n  o f  o b s e r v a t i o n .
1 . 3 . 4  T h r e e - ga mma  Decay  R a t e s
The r a t i o  o f  t h r e e - g a m m a  t o  t wo - gamma d e c a y s  f o r  u nb o un d  
p a i r s  i s  1 / 3 7 2 .  Any i n c r e a s e  abo v e  t h i s  i s  an i n d i c a t i o n  
o f  Ps f o r m a t i o n .  A m e a s u r e m e n t  o f  t h e  r e l a t i v e  p r o b a b i l i t i e s  
i s  t h e r e f o r e  u s e f u l  t o  e x p l o r e  t h e  p r o c e s s e s  o f  Ps 
f o r m a t i o n  and s u b s e q u e n t  a n n i h i l a t i o n  and i s  c o m p l i m e n t a r y  
t o  t h e  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s .
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1 . 4  G e n e r a l  E x p r e s s i o n  f o r  T w o - p h o t o n  A n n i h i l a t i o n  
To c ompar e  e x p e r i m e n t s  w i t h  t h e o r y  and t o  u n d e r s t a n d  t h e  
phenomena i n v o l v e d ,  we need a f o r m u l a  t o  c a l c u l a t e  n o t  
o n l y  t h e  a n n i h i l a t i o n  r a t e s  b u t  a l s o  t h e  c o r r e s p o n d i n g  
a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n s .
T h i s  was f i r s t  done  by de B e n e d e t t i  e t  a l  ( 1 9 5 0 )  and by 
F e r r e l l  ( 1 9 5 6 )  f o r  t h e  c as e  i n  w h i c h  t h e  p o s i t r o n  and 
e l e c t r o n  wave f u n c t i o n s  a r e  s e p e r a b l e .  The m o s t  g e n e r a l  
t r e a t m e n t  o f  t h e  p r o b l e m  o f  a n n i h i l a t i o n  o f  a p o s i t r o n  
i n  a s y s t e m  o f  e l e c t r o n s  was d e v e l o p e d  by Chang Lee ( 1 9 5 8 )  
u s i n g  t h e  F o I d y - W o u t h y s e n  t r a n s f o r m a t i o n ,  as a r e s u l t  o f  
w h i c h  t h e  H a m i l t o n i a n  b r e a k s  up i n t o  two-  p a r t s .  One p a r t  
c o n s e r v e s  t h e  n um b e r  o f  p a r t i c l e s  and a l s o  t a k e s  a c c o u n t  
o f  t h e  Cou l omb  i n t e r a c t i o n s ,  and t h e  o t h e r  t a k e s  a c c o u n t  
o f  t h e  p a i r  a n n i h i l a t i o n s  and c r e a t i o n s .  The Cou l omb  
e f f e c t  e n t e r s  i n t o  t h e  c a l c u l a t i o n s  o n l y  v i a  t h e  
wave f u n c t i o n s .
S i n c e  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  a p a r t i c l e  w i t h  t h e  r a d i a t i o n  
f i e l d  r e s u l t s  i n  o n l y  one p h o t o n ,  t h e  t wo - gamma e m i s s i o n  
i s  a s e c o n d  o r d e r  p r o c e s s  w h i c h  p r o c e e d s  by  way o f  an 
i n t e r m e d i a t e  s t a t e  i n  w h i c h  e i t h e r  p a r t i c l e  r e c o i l s  w i t h  
momentum a p p r o x i m a t e l y  e q u a l  t o  t h a t  o f  t h e  e m i t t e d  
p h o t o n ( ~ m ^ c ) .  I n  t h e  l i m i t  o f  l o w  e n e r g i e s ,  t h e  e n e r g y  
d e n o m i n a t o r  i s  a c o n s t a n t  o v e r  t h e  i n t e r m e d i a t e  s t a t e s  
and t h e  c o m p l e t e n e s s  r e l a t i o n  c o u l d  be used  t o  sum o v e r  t h e m .
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F o l l o w i n g  F e r r e l l  ( 1 9 5 6 ) ,  we w r i t e  t h e  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  
p r o b a b i l i t y  p e r  u n i t  t i m e  o f  a n n i h i l a t i o n  i n t o  a p h o t o n  
p a i r  o f  momentum i n  t h e  r a n g e  k t o  ^ + d k  as
.Z
,3,' r ( k ) d ' ^ k  = A | z < * r |  d ^ x  e x p ( - i k . x ) ^  ij), | (t).> d ^ k  [ 1 . 1 6 )
w h e r e  i | ;_and ^ ^ a r e  t h e  a n n i h i l a t i o n  o p e r a t o r s  o f  t h e  
e l e c t r o n  and t h e  p o s i t r o n .
When t h e  sum o v e r  t h e  f i n a l  s t a t e s  i s  p e r f o r m e d
exp  ( - i k . ( x - ^ )  ) < i | ; t x )  ( x )
T k  ( 1 . 1 7 )
( /
r ( k ) d ^ k  = A
The t o t a l  a n n i h i l a t i o n  r a t e  X = r ( k ) d ^ k  i s  g i v e n  by
X = A \ d^x<\ j j ^  ( x )  ( x )  ( x )  ( x  ) > ( 1 . 1 6 )
T h i s  means t h a t  t h e  t o t a l  a n n i h i l a t i o n  r a t e  i s  p r o p o r t i o n a l
t o  t h e  a v e r a g e  e l e c t r o n  d e n s i t y  a t  t h e  p o s i t r o n  c o - o r d i n a t e s
2 3The c o n s t a n t  A c o u l d  be i d e n t i f i e d  as i r r  c / ( 2 n )  by
o
c o m p a r i n g  e q u a t i o n , ( 1 , 1 8 )  w i t h  t h e  p a r a - P s  a n n i h i l a t i o n  r a t e
We a p p l y  e q u a t i o n  ( 1 , 1 7 )  t o  t h e  f o l l o w i n g  s i m p l e  c a s e s ,
( i )  t h e  s y s t e m  c o n s i s t s  i n i t i a l l y  o f  o n l y  one e l e c t r o n  
p o s i t r o n  p a i r .  The a n n i h i l a t i o n  o p e r a t o r s  a r e  t h e n  s i m p l y  
r e p l a c e d  by t h e  S c h r o e d i n g e r  wave f u n c t i o n s  w i t h  t h e  
same c o - o r d i n a t e s  f o r  b o t h  p a r t i c l e s .
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( i i ) t h e  s y s t e m  i s  d e s c r i b e d  by t h e  p r o d u c t  o f  a p o s i t r o n  
wave f u n c t i o n  and a S l a t e r  d e t e r m i n a n t  o f  n one e l e c t r o n  
wave f u n c t i o n s .  When t h e  a n n i h i l a t i o n  o p e r a t o r
3
d >< e x p ( - i k y x ) ^ + ( x ) ^ _ ( x )  i s  a p p l i e d  t o  t h i s  s i t u a t i o n  
t h e  r e s u l t  c o n s i s t s  o f  n t e r m s  (Chang  L e e , 1958 )  each  o f  
w h i c h  i s  a S l a t e r  d e t e r m i n a n t  o f  d e g r e e  ( n - 1 )  t i m e s  a
3
c o n s t a n t  f a c t o r  d x ^ u ( x ) ^ ^ ( x )  w h e r e  ü . ( x )  and ü ^ ( x )  a r e  
now wave f u n c t i o n s  o f  t h e  j  t h . e l e c t r o n  and p o s i t r o n .
The a n n i h i l a t i o n  p r o b a b i l i t y  i s  t h e n
Z
T ( k ) d *  k = ^ ^ o ^
(2 ir
d ^ k  ( 1 . 1 9 )
and t h e  t o t a l  a n n i h i l a t i o n  r a t e
X = Z r . -  2 r . ( k ) d ^ k  ( 1 . 2 0 )
J  ^ j  J -  -
1 . 4 . 1  A p p l i c a t i o n  t o  M e t a l s
I t  i s  b e l i e v e d  t h a t  i n  a m e t a l  t h e r e  i s  no Ps f o r m a t i o n  
b e c a u s e  o f  t h e  l a r g e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n  d e n s i t y  w h i c h  
s c r e e n s  t h e  i n t e r a c t i o n  b e t w e e n  a p o s i t r o n  and a 
p a r t i c u l a r  e l e c t r o n  e ven  i n  t h e  i n t e r s t i c e s  o f  t h e - c r y s t a l .
The o b s e r v e d  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e s  o f  m e t a l s  c o u l d  
be b r o a d l y  c l a s s i f i e d  i n t o  t wo  c o m p o n e n t s .  The b r o a d  p a r t  
w i t h  an a p p r o x i m a t e l y  C a u s s i a n  sh ap e  i s  a t t r i b u t e d  m a i n l y  
t o  c o r e  e l e c t r o n s  and t h e  n a r r o w e r  c o m p o n e n t  w i t h  t h e  
s h ap e  o f  an i n v e r t e d  p a r a b o l a  i s  due t o  t h e  a n n i h i l a t i o n s  
w i t h  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s .
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1 . 4 , 1 , 1  S o m m e r f e l d  Mo d e l  o f  C o n d u c t i o n  E l e c t r o n s  
As an i l l u s t r a t i o n  we c o m p u t e  t h e  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e  
t h a t  w o u l d  r e s u l t  f r o m  t h e  a n n i h i l a t i o n  o f  f r e e  t h e r m a l i s e d  
p o s i t r o n s  w i t h  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  d e s c r i b e d  by  t h e  
S o m m e r f e l d  m o d e l .
The c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  a r e  r e p r e s e n t e d  by p l a n e  waves
ij^l^Cr) = V  ^ e x p ( i k . r )  C l . 21)
w h e r e  V i s  t h e  v o l u m e  o f  t h e  s a m p l e .  S t a t e s  o f  d i f f e r e n t  
k f r o m  k=G t o  J^=]<p a r e  f i l l e d  up w i t h  p a i r s  o f  e l e c t r o n s  
o | o p p o s i t e  s p i n ,  i . e .  i n  t h e  k - s p a c e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  
u n i f o r m l y  f i l l  up a s p h e r e  o f  r a d i u s  _kp.
F o r  a t h e r m a l i s e d  p o s i t r o n  we t a k e  ^ ^ = 0  and
* + ( r ) =  V . C l . 22 )
The above  wave f u n c t i o n s  w i t h  e q u a t i o n  ( 1 . 1 7 )  g i v e  t h e  
p a i r  momentum d i s t r i b u t i o n
r C k J d ^ k  = c o n s t  Z 6 ( k - k  ) d ^ k  ( 1 . 2 3 )
k< k ;  -  -
The c o n v e n t i o n a l  l o n g  s l i t  a p p a r a t u s  m e a s u r e s  t h e  q u a n t i t y
N C p ^ ) d p ^  = c o n s t  J j  r ( p ) d p ^  d p ^  d p ^  ( 1 . 2 4 )
w h e r e  £=h_k. F o r  an i s o t r o p i c  d i s t r i b u t i o n  . t h i s  becomes
N( p  ) d p  I  p T ( p ) d p  dp ( 1 . 2 5 )
0 ^
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and e q u a t i o n  ( 1 . 2 3 )  r e s u l t s  i n  t h e  f a m i l i a r  p a r a b o l a  w i t h  
s h a r p  c u t - o f f .
2  2
N ( p ^ )  d p ^  = C o n s t  ( pp  -  P ^ l à p ^  P^ <^ Pp
( 1 . 2 6 )
= . 0 P^ >  Pp.
F i g u r e  ( 1 . 2 )  d e m o n s t r a t e s  an a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e  
f o r  t wo  -looeto-Ls w i t h  IKe p r e d o m i n a n t  f r e e  e l e c t r o n  p a r a b o l a .  
The p a r a b o l a  i s  o b s e r v e d  i n  many m e t a l s  and t h e i r  c u t - o f f  
momenta  a g r e e  w e l l  w i t h  t h e o r y  ( S t e w a r t , 1 9 5 7 ) ,
The s u c c e s s  o f  t h e  S o m m e r f e l d  m o d e l  s h o u l d  n o t  be r e g a r d e d  
as c o m p l e t e .  The m o s t  s e r i o u s  f a i l u r e  o f  t h e  m o d e l  i s  i t s  
i n a b i l i t y  t o  p r e d i c t  t h e  t o t a l  a n n i h i l a t i o n  r a t e s  o f  many 
m e t a l s  c o r r e c t l y ,  t h o u g h  l e s s  s e r i o u s  i s  t h e  f a i l u r e  t o  
r e v e a l  t h e  more  s u b t l e  f e a t u r e s  o f  t h e  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
c u r v e s  ( s e e  f i g u r e s  1 . 2  and 1 . 3 ) .
These  d e f e c t s  a r e  n a t u r a l  i f  one r e me mb er s  t h a t  t h e  m o d e l  
c o m p l e t e l y  i g n o r e s  t h e  e f f e c t  o f  t h e  s t r o n g  Cou l omb  f o r c e  
b e t w e e n  t h e  e l e c t r o n  gas and t h e  p o s i t r o n  as w e l l  as t h e  
l a t t i c e  p e r i o d i c i t y .
1 . 4 . 1 , 2  E l e c t r o n - P o s i t r o n  I n t e r a c t i o n s
The o b s e r v a t i o n  t h a t  l i f e - t i m e s  a r e  s h o r t e r  t h a n  p r e d i c t e d  
by t h e  S o m m e r f e l d  m o d e l  i m p l i e s  t h a t  t h e  t o t a l  e l e c t r o n  
d e n s i t y  a r o u n d  t h e  p o s i t r o n  i s  h i g h e r  t h a n  n o r m a l  -  an 
e f f e c t  t o  be e x p e c t e d  b e c a u s e  o f  t h e  p o s i t i v e  c h a r g e  o f  
t h e  p o s i t r o n .  The p o l a r i s a t i o n  o f  t h e  e l e c t r o n  s t a t e s  by
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F I G .  1 . 2  A n g u l a r  c o r r s l a t î o n  c u r v e s  o f  some m e t a l s  
( a ) Z i n c  and m a g n e s i u m  s h o w i n g  t h e  n a r r o w  and b r o a d  
c o m p o n e n t s  ( f r o m  S t e w a r t , 106 7 )  and  Cb) a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  
s w e l l i n g '  t h r o u g h  many b o d y  e n h a n c e m e n t  i n  s o d i u m  
( f r o m  W e s t , 1 9 7 4 ) .
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F I G .  1 . 3  E x p e r i m e n t a l  and  t h e o r e t i c a l  e l e c t r o n  gas  
a n n i h i l a t i o n  r a t e s  f o r  m e t a l s .  T h e o r e t i c a l  c u r v e s  
( 1 ) S o m m e r f e I d  m o d e l  ( 2 ) H i g h  d e n s i t y  a p p r o x i m a t i o n  ( K a h a n a , 1 9 5 3 ]  
( 3 ) L a d d e r  a p p r o x i m a t i o n  ( K a h a n a  196 3 )  ( 4 ) S j o l a n d e r  and 
S t o t t  ( 1 9 7 2 )  ( 5 ) B h a t t a c h a r y y a  and S i n g w i  ( 1 9 7 2 )
( D i a g r a m  t a k e n  f r o m  W e s t ( 1 9 7 4 ) .
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t h e  p o s i t r o n  i s  c o m p l e x  and t h e  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  
e n h a n c e m e n t  o f  e l e c t r o n  d e n s i t y  i s  a f o r m i d a b l e  p r o b l e m  
o f  t h e  p h y s i c s  o f  a m a n y - e l e c t r o n  s y s t e m .
A t t e m p t s  t o  c a l c u l a t e  a n n i h i l a t i o n  r a t e s  t a k i n g . a c c o u n t  o f  
e l e c t r o n  p o s i t r o n  i n t e r a c t i o n s  w e r e  made by Kahana  C 1 9 6 3 ) ,  
C a r b o t t e  and Kahana  ( 1 9 5 5 )  and by C a r b o t t e  ( 1 9 6 7 ) .
T hese  c a l c u l a t i o n s  i n v o l v i n g  t h e  p r o p a g a t o r s  o f  m a n y - b o d y  
t h e o r y  a r e  c o m p l e x ,  and t h e  r e s u l t s  r e f e r  o n l y  t o  t h e
c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  t r e a t i n g  t h e  p o s i t i v e  c h a r g e  o f  t h e
i o n - c o r e s  as u n i f o r m l y  s p r e a d  o u t .  The r e s u l t s  y i e l d  
momentum d e p e n d e n t  a n n i h i l a t i o n  r a t e s  F ( £ )  and  a r e  b e s t  
r e p r e s e n t e d  i n  t e r m s  o f  momentum d e p e n d e n t  e n h a n c e m e n t  
f a c t o r s  d e f i n e d  as
e ( p j  = rCp)  /  ( 1 . 2 7 )
s
w h e r e  T i s  t h e  S o m m e r f e l d  r a t e .  e ( p )  c o u l d  be w r i t t e n  as 
e ( p )  = a + b ( p / p p ) ^ +  c ( p / p p ) ^  ( 1 . 2 8 )
R e s u l t s  o f  K a h a n a ( 1 9 5 3 )  show t h a t  t h e  momentum i n d e p e n d e n t  
t e r m  d o m i n a t e s .  A l t h o u g h  t h e  momentum d e p e n d e n c e  i s  
s i g n i f i c a n t ,  i t  p r o d u c e s  o n l y  a s m a l l  e f f e c t  on t h e  d o u b l y  
i n t e g r a t e d  l o n g  s l i t  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n .  The e f f e c t  i s  
a s l i g h t  s w e l l i n g  o f  t h e  f r e e  e l e c t r o n  p a r a b o l a  w h i c h  has 
been s een  t o  e x p e r i m e n t a l l y  v e r i f i e d .
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1 , 4 . 1 . 3  Core  A n n i h i l a t i o n s  and H i g h e r  Momentum Comp on e n t s  -  
I n d e p e n d e n t -  P a r t i c l e  A p p r o x i m a t i o n .
A s i g n i f i c a n t  b r o a d  c o m p o n e n t  o f  t h e  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  
c u r v e  and t h e  e x p e r i m e n t a l  a n n i h i l a t i o n  r a t e s  w h i c h  a r e  
s t i l l  l a r g e r  t h a n  t h e  e l e c t r o n  gas v a l u e s  a r e  i n d i c a t i o n s  
t h a t  t h e  c o r e  e l e c t r o n s  a l s o  p a r t i c i p a t e  i n  t h e  a n n i h i l a t i o n s  
E x t e n s i v e  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  s t u d i e s  o f  S t e w a r t ( 1 9 5 7 )  have  
shown t h a t  t h e  f r e e  e l e c t r o n  p a r a b o l a  i s  p r o n o u n c e d  i n  
some m e t a l s  w h i l e  i n  o t h e r s  i t  i s  l e s s  d i s t i n c t .  F o r  t h o s e  
m e t a l s  e x h i b i t i n g  a d o m i n a n t  p a r a b o l a ,  t h e  s m a l l  i n t e n s i t y  
o f  t h e  b r o a d  c o m p o n e n t  c o u l d  be e x p l a i n e d  by t h e  s m a l l  
s i z e  o f  i o n - c o r e s  and t h e  n e a r l y  f r e e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n  
s t a t e s  i n  t h e s e  m e t a l s .  On t h e  o t h e r  h a n d ,  n o b l e  m e t a l s  
( c o p p e r ,  s i l v e r  and g o l d )  w i t h  more  e x t e n d e d  c l o s e d  d - s h e l l s  
g i v e  r i s e  t o  l a r g e  c o r e  c o n t r i b u t i o n s .
A l t h o u g h  i t  i s  t r u e  t h a t  t h e  h i g h e r  momentum c o m p o n e n t s  
a r i s i n g  f r o m  t h e  B l o c h  s t a t e s  o f  t h e  e l e c t r o n  and t h e  
p o s i t r o n  c o n t r i b u t e  t o  l a r g e  a n g l e  r e g i o n s ,  an e x p l a n a t i o n  
o f  t h e  s i g n i f i c a n t  e x t e n t  o f  t h e  b r o a d  c o m p o n e n t  m u s t  be 
t h a t  i t  i s  due m a i n l y  t o  t h e  c o r e  e l e c t r o n s  ( Wes t  e t  a l ,
196 7 ,  G o u l d  e t  a l  1 9 7 2 ) .  A r i a s - L i m o t a  and V a r l a s h k i n  ( 1 9 7 0 )  
have  c o n f i r m e d  t h i s  by  c o m p a r i n g  t h e  l a r g e  a n g l e  p a r t s  
o f  t h e  c u r v e s  f o r  a l k a l i  m e t a l s  w i t h  t h o s e  o f  t h e  a d j a c e n t  
r a r e - g a s  s o l i d s , *  t h e  s t r i k i n g  s i m i l a r i t i e s  c o n v i n c i n g l y  
d e m o n s t r a t e  t h a t  t h e  b r o a d  p a r t s  o r i g i n a t e  i n  t h e  same 
t y p e  o f  i o n - c o r e s
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R e a l i s t i c  c a l c u l a t i o n s  m u s t  r e c o g n i s e  and t a k e  a c c o u n t  o f  
t h e  d e p a r t u r e  o f  t h e  t r u e  s i t u a t i o n  f r o m  t h e  i d e a l i s e d  
S o m m e r f e l d  p i c t u r e .  When t h i s  i s  done by u s i n g  s i n g l e  
p a r t i c l e  wave f u n c t i o n s  c o n f o r m i n g  t o  t h e  l a t t i c e  p e r i o d i c i t y  
t h e  wave f u n c t i o n s  a r e  no l o n g e r  p l a n e  waves  and h i g h e r  
momentum c o m p o n e n t s  a r e  i n t r o d u c e d  i n t o  t h e m .  R e p r e s e n t i n g  
t h e  p o s i t r o n  and e l e c t r o n  B l o c h  s t a t e s  by
i | j ^ ( r )  = N  ^ v ( r )
■ C1 . 2 9 )
i | ; _ f r )  = N  ^ u ^ ( r )  e x p C i k ^ . r )
w h e r e  v ( r )  and u ^ ( r )  f o l l o w  t h e  l a t t i c e  p e r i o d i c i t y ,  
t h e  p a i r  momentum d i s t r i b u t i o n  i s  g i v e n  by ( B e r k o  and 
P l a s k e t t , 1 9 5 0 )
r ^ ( £ ) d ^ £  oc ^  d ^ r  exp  ( i  ( k - £ )  , r  ) u ^ ( r ) ^ ^ ( r )  ^ d ^ £
( 1 . 3 0 )
^ \ ( r )  and u ^ ( r )  a r e  n o r m a l i s e d  t o  u n i t y  i n  t h e  u n i t  c e l l  
o f  v o l u m e  Q, and k i s  t h e  B l o c h  wave v e c t o r .
L a t t i c e  p e r i o d i c i t y  c o u l d  be i n t r o d u c e d  by w r i t i n g  
u , ( r )  Bp(_k) exp  ( i £ . r )
( 1 . 3 1 )
G G
 ^r )  = 2 7  e x p ( i K . r )Y ^
w h e r e  K and _G a r e  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  v e c t o r s
I n s e r t i n g  ( 1 . 3 1 )  i n  ( 1 . 3 0 ) -  and summi ng  o v e r  a l l  o c c u p i e d  s t a t e s
r  ( p ) d ^ p  « 2 " C g ( k )  ^ 6 ( p - G - K )  d ^ p  C l . 32)
o c c  k G ”
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w h e r e  C „ ( k )  = E ^ [ k ]  i s  t h e  F o u r i e r  t r a n s f o r m  o fb — ,/ l \ b “ N —
t h e  wave f u n c t i o n  p r o d u c t .
E q u a t i o n  ( 1 . 3 0 )  i s  t h e  s t a r t i n g  p o i n t  o f  c a l c u l a t i o n s  o f  
a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n s  ( B e r k o  and P l a s k e t t , 1 9 5 8 , ' W e s t  e t  a l ,  
1967 e t c )
U s i n g  t h e  s p h e r i c a l  a p p r o x i m a t i o n  f o r  t h e  p o s i t r o n  wave 
f u n c t i o n  i n  w h i c h  a u n i t  c e l l  i s  r e p l a c e d  by  a s p h e r e  o f  
e q u a l  v o l u m e ,  and t h e  t i g h t - b i n d i n g  a p p r o x i m a t i o n  f o r  t h e  
c o r e  e l e c t r o n s  t h e  t h e o r e t i c a l  c o r e  d i s t r i b u t i o n s  w e r e  
c a l c u l a t e d .  I n  t h e  l i m i t  o f  no o v e r l a p  b e t w e e n  t h e  e l e c t r o n s  
o f  a d j a c e n t  i o n s ,  t h e  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  due t o  an 
e l e c t r o n  d e s c r i b e d  by an a t o m i c  wave f u n c t i o n  
( B e r k o  and P l a s k e t t , 1 9 5 8 )
e x p ( - i p . r )  ( 1 . 3 3 )
R e s u l t s  o f  B e r k o  and P l a s k e t t  ( 1 9 5 8 )  a g r e e  w i t h  e x p e r i m e n t ,  
b u t  f o r  c o p p e r  t h e  l a r g e  a n g l e  p a r t  o f  t h e  c u r v e  was n o t  
c o r r e c t l y  r e p r o d u c e d .  The f a i l u r e  o f  s i m i l a r  c a l c u l a t i o n s  
by Wes t  e t  a l  ( 1 9 6 7 )  f o r  b i s m u t h  and m e r c u r y  and Rockmor e  
and S t e w a r t  ( 1 9 6 7 )  f o r  many m e t a l s  may be r e l a t e d  t o  t h e  
i n a d e q u a c y  o f  t h e  a p p r o x i m a t i o n  f o r  t h e  p o s i t r o n  
wave f u n c t i o n , ■ i
I m p r o v e d  p o s i t r o n  wave f u n c t i o n s  have  been* u sed  w i t h  
r e s u l t i n g  d i f f i c u l t i e s  o f . c o m p u t a t i o n s .  Y e t ,  t h e  c a l c u l a t i o n s  
do n o t  a g r e e  w e l l  w i t h  e x p e r i m e n t s .  A b e t t e r  s o l u t i o n  f o r  
t h e  p o s i t r o n  wave f u n c t i o n  was g i v e n  by S t r o u d  and
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E h r e n r e i c h  ( 1 9 6 6 )  u s i n g  a p l a n e  wave e x p a n s i o n  i n  t e r m s  o f  
t h e  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  . v e c t o r s ,  G o u l d  e t  a l  ( 1 9 7 2 )  by a 
s i m i l a r  a p p r o a c h  and u s i n g  f r e e  a t o m wave f u n c t i o n s  
(Herman and S k i  1 I m a n , 1 963 )  made c a l c u l a t i o n s  f o r  c o p p e r  
z i n c  and c a dm i um .  T h e r e  was some a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t  
f o r  z i n c  and cadmi um b u t  f o r  c o p p e r  t h e  a g r e e m e n t  was 
s t i l l  p o o r .
On a p r a c t i c a l  l e v e l ,  h o w e v e r ,  i t  has been f o u n d  c o n v e n i e n t  
t o  d e s c r i b e  t h e  b r o a d  c o m p o n e n t  s i m p l y  by a G a u s s i a n  
s h a p e .  The f a i l u r e  o f  c a l c u l a t i o n s  t o  r e p r o d u c e  t h e  
l a r g e  a n g l e  d i s t r i b u t i o n s  f a i t h f u l l y ,  makes  i t  d i f f i c u l t  
t o  i s o l a t e  t h e  v a l e n c e  e l e c t r o n  c o n t r i b u t i o n  by  a 
s u b t r a c t i o n  p r o c e d u r e .  The . . a s s u m p t i o n  o f  a G a u s s i a n  f o r m  
i s  t o  o v e r c o m e  t h i s  d i f f i c u l t y .  I t  was p r o v e d  f a i r l y  
v a l i d  by t h e  m e a s u r e m e n t s  o f  A r i a s - L i m o t a  and 
V a r l a s h k i n  ( 1 9 7 0 )  i n  w h i c h  t h e y  o b s e r v e d  t h a t  f o r  k r y p t o n  
t h e  c u r v e s  a bo v e  34 C w e r e  v e r y  w e l l  f i t t e d  by a G a u s s i a n  
f u n c t i o n .  I t  has  been s u p p o r t e d  by Wes t  e t  a l  ( 1 9 6 7 )  who 
a l s o  f i t t e d  G a u s s i a n s  t o  t h e  l a r g e  a n g l e  p a r t s  o f  t h e  
c u r v e s f o r  b i s m u t h  and m e r c u r y  and by G u s t a f s o n  e t  a l ( 1 9 6 3 )  
who a l s o  f i t t e d  a G a u s s i a n  t o  t h e  w i n g s  o f  t h e  c u r v e  f o r  
m e r c u r y .  T h i s  p r o c e d u r e  has l o g i c a l l y  been c a r r i e d  o v e r  
i n t o  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e a s u r e m e n t s  by c o m p a r i n g  
t h e  d a t a  w i t h  a p o s t u l a t e d  sum o f  a G a u s s i a n  and an 
i n v e r t e d  p a r a b o l a  c o n v o l u t e d  w i t h  t h e  i n s t r u m e n t a l  
r e s o l u t i o n  ( J a c k ma n  e t  a l  1 97 4 ,  D a n n e f a e r  and K e r r , 197 5 ,  
R i c e - E v a n s  e t  a l ,  1976) . .
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1 . 4 . 1 . 4  P o s i t r o n  T h e r m a l i s a t i o n  and E f f e c t i v e  Mass 
An e n e r g e t i c  p o s i t r o n  e n t e r i n g  a s o l i d  v e r y  q u i c k l y  
l o s e s  e n e r g y  by i o n i z a t i o n  and e x c i t a t i o n  o f  t h e  med i um.  
Once i t  i s  s u f f i c i e n t l y  s l o w e d  down (E<1 e V ) ,  t h e  
d o m i n a n t  m e c h a n i s m  o f  e n e r g y  l o s s  i s  t h e  e x c i t a t i o n  o f  
e l e c t r o n - h o l e  p a i r s .  C a l c u l a t i o n s  by L e e - W h i t i n g ( 1 9 5 5 )  
showed t h a t  t h e r m a l i s a t i o n  i s  a c h i e v e d  i n  a t i m e  s h o r t  
co mp ar ed  t o  t h e  p o s i t r o n  l i f e - t i m e .  L a t e r  c a l c u l a t i o n s  
by C a r b o t t e  and A r o r a C l 9 6 7 )  u s i n g  many b ody  t e c h n i q u e s  
r e q u i r e  l o n g e r  t h e r m a l i s a t i o n  t i m e s  w h i c h  may be as 
l o n g  as an a p p r e c i a b l e  f r a c t i o n  o f  t h e  l i f e - t i m e .
E a r l y  m e a s u r e m e n t s  by K im e t  a l ( 1 9 6 7 )  showed  l a c k  o f  
p o s i t r o n  t h e r m a l i s a t i o n .  H o w e v e r ,  r e c e n t  p r e c i s i o n  
m e a s u r e m e n t s  by K u b i c a  and S t e w a r t ( 1 9 7 5 )  c o n v i n c i n g l y  
d e m o n s t r a t e  n e a r l y  c o m p l e t e  t h e r m a l i s a t i o n  i n  many m e t a l s
I t  i s  c u s t o m a r y  t o  assume t h a t  t h e r m a l i s e d  p o s i t r o n s
w o u l d  have  a M a x w e l l i a n  d i s t r i b u t i o n  o f  momenta
c o r r e s p o n d i n g  t o  s p e c i m e n  t e m p e r a t u r e  T ,  g i v e n  by
1 3 / 2
P ( p  ) d p  = { ------------------- } exp  ( - p 2 / 2 m * k T )  ( 1 . 3 4 )
2 m*kT
w h e r e  k i s  t h e  B o l t z m a n  c o n s t a n t .
T h i s  e q u a t i o n  may be r e g a r d e d  as p r o v i d i n g . a n  o p e r a t i o n a l  
d e f i n i t i o n  o f  t h e  p o s i t r o n  e f f e c t i v e  mass m * .
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s t a r t i n g  w i t h  a v a r i e t y  o f  i n i t i a l  momentum d i s t r i b u t i o n s ,  
W o l l  and C a r b o t t e ( 1 9 6 7 )  showed  t h a t  t h e  p o s i t r o n s  w o u l d  
f i n a l l y  a t t a i n  a M a x w e l l i a n  d i s t r i b u t i o n .
The e f f e c t  o f  t h e r m a l  momentum o f  t h e  p o s i t r o n  on t h e  
e m i t t e d  p h o t o n s  i s  t o  c a u s e  an e x t r a  s m e a r i n g  i n  t h e  
o b s e r v e d  d i s t r i b u t i o n s .  The o b s e r v e d  d i s t r i b u t i o n  
i n c l u d i n g  t h e  p o s i t r o n  momentum can be w r i t t e n
r ( £ )  = / d ^ £ _ P  ( £ _ )  P * ( £  - £ _ )  ( 1 . 3 5 )
w h e r e  £  = £_  + £ ^  and P i s  t h e  e l e c t r o n  momentum 
d i s t r i b u t i o n .
F o r  a m e t a l  t h e  s m e a r i n g  c o u l d  a l s o  be p r o d u c e d  by  t h e  
e f f e c t  o f  t e m p e r a t u r e  on t h e  F e r m i  d i s t r i b u t i o n  o f  
c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s .  T h i s  r e s u l t s  i n  a b l u r r i n g  o f  t h e  
c u r v e  a t  t h e  F e r m i  momentum.  The m a g n i t u d e  o f  t h e r m a l  
s m e a r i n g  o f  t h e  F e r m i  s u r f a c e  i s  o f  o r d e r
Ap KT 1
Pp 2Ep 400
T h i s  i s  t o o  s m a l l  t o  be s i g n i f i c a n t  i n  e x p e r i m e n t s  w i t h  
c u r r e n t l y  a v a i l a b l e  r e s o l u t i o n s .
The l a r g e r  e f f e c t  due t o  p o s i t r o n  m o t i o n  c a u s e s  a 
s m e a r i n g  o f  o r d e r
Pp { 2 Ep}  2 0
The use o f  e q u a t i o n  ( 1 . 3 5 )  t a k e s  a c c o u n t  o f  t h e r m a l
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m o t i o n ,  and i t s  c o m p a r i s o n  w i t h  e x p e r i m e n t a l  momentum 
d i s t r i b u t i o n s  y i e l d  t h e  . e f f e c t i v e  mass and t e m p e r a t u r e  
o f  t h e  p o s i t r o n s .
Kim e t  a l ( 1 9 6 7 )  f o u n d  t h e  p o s i t r o n  e f f e c t i v e  mass i n  
s o d i u m  t o  be a b o u t  1 . 8  m ^ . T h i s  i s  l a r g e  c o mp ar ed  t o  t h e  
v a l u e  o f  a b o u t  1 . 0 6  m^ c a l c u l a t e d  f r o m  t h e o r y  
( Maj u m d a r , 1965 , B e r g e r s e n  and P a j a n n e  , 1 9 6 9 ) .  H o w e v e r ,  
t h e  e x p e r i m e n t  o f  K u b i c a  and S t e w a r t ( 1 9 7 5 )  have  shown t h a t  
t h e  r e s u l t s  o f  K i m e t  a l  p r o v i d e  i n a c c u r a t e  e f f e c t i v e  
p o s i t r o n  t e m p e r a t u r e s .
1 . 5  E x p e r i m e n t a l  T e c h n i q u e s  o f  P o s i t r o n  A n n i h i l a t i o n
1 . 5 . 1  P o s i t r o n  S o u r c e s
Commonly  used  p o s i t r o n  s o u r c e s  a r e  l i s t e d  i n  t a b l e  1 .1  
I n  l i f e - t i m e  s t u d i e s  a g a m m a - r a y  e m i t t e d  i n  p r o m p t  
c o i n c i d e n c e  w i t h  a p o s i t r o n  d e c a y  i s  t a k e n  t o  i n d i c a t e  
t h e  b i r t h  o f  a p o s i t r o n .  Thus  o n l y  t h o s e  s o u r c e s  w h i c h  
g i v e  c o i n c i d e n t  g a m m a - r a y s  w i t h  a p p r e c i a b l e  i n t e n s i t y  
a r e  u s e f u l  i n  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s .  i \la- 2 2  i s  w i d e l y  
u sed  b e c a u s e  o f  i t s  l o n g  l i f e - t i m e  and c o m m e r c i a l  
a v a i l a b i l i t y .  C u - 6 4  i s  n o t  s u i t a b l e  f o r  l i f e - t i m e  
m e a s u r e m e n t s ,  b u t  b e c a u s e  o f  i t s  e a s y  p r o d u c t i o n  i t  i s  
used  i n  o t h e r  m e t h o d s  i n s p i t e  o f  i t s  s h o r t  h a l f - l i f e .
O t h e r  s o u r c e s  a r e  n o t  e a s i l y  p r o d u c e d  and a r e  more  
e x p e n s i v e .  I n  t h e  s o u r c e  s a n d w i c h  a r r a n g e m e n t ,  p o s i t r o n  
a b s o r p t i o n  i n  t h e  s o u r c e  i t s e l f  i s  u n d e s i r a b l e ,  and t o
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m i n i m i s e  i t  t h e  s o u r c e  has t o ^ m o u n t e d  on a v e r y  t h i n  
f o i l .  T h e r e  a r e  p r o b l e m s  i n  t h e  d e s i g n  o f  t h i n  f o i l  
s o u r c e s  w h i c h  c o u l d  w i t h s t a n d  h i g h  t e m p e r a t u r e s .
C a m p b e l l  e t  a l ( 1 9 7 4 )  have  d r awn  a t t e n t i o n  t o  t h e  f a c t  
t h a t  b e c a u s e  o f  v a r y i n g  p o s i t r o n  p e n e t r a t i o n  i n t o  t h e  
s p e c i m e n ,  s o u r c e s  o f  d i f f e r e n t  maximum p o s i t r o n  e n e r g i e s  
c o u l d  g i v e  d i f f e r e n t  r e s u l t s .  T h ey  p o i n t e d  o ù t  t h a t  
l o w  e n e r g y  p o s i t r o n s  may n o t  p e n e t r a t e  deep e no u gh  
and t h u s  s a m p l e  s u r f a c e  p r o p e r t i e s  r a t h e r  t h a n  t h e  b u l k .
TABLE 1 .1
I s o t o p e H a l f - l i f e E 6 , m a x ( k s V ) I n t e n s i t y  o f  c o i n ­
c i d e n t  g a m m a - r a y s
Na- 22 2 . 6  y 540 90 %
Cu-64 13 h 650 0 %
Ge - 6 8 270 d 1880 1 .5%
Co-58 71 d 480 15 %
T a / S c - 4 4 48 y 1470 0 %
T a b l e  1 .1  L i s t  o f  c ommon l y  u s ed  p o s i t r o n  e m i t t i n g  i s o t o p e s  
1 . 5 . 2  L i f e - t i m e  M e a s u r e m e n t s
I t  i s  bas e d  on t h e  w e l l  known s t a r t - s t o p  m e t h o d  u s ed  i n  
t h e  m e a s u r e m e n t  o f  s h o r t  l i f e - t i m e s  o f  e x c i t e d  n u c l e a r  
l e v e l s .  A p r o m p t  g am ma - r a y  i n d i c a t e s  t h e  b i r t h  o f  a
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Source sample sandwich
Slow coincidence
Photo-mu 1 tip 1i tube
ci scrimi nator De lay discriminator
Start Amplifier
Single
channel
analyser
Single
channel
analyser
Analog signal
Gate pulse
Plastic scinti 1 lators ■-
TAG
Multi-chann
analyser
F I G.  1 . 4  A s t a n d a r d  p o s i t r o n  l i f e - t i m e  m e a s u r i n g  s y s t e m
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p o s i t r o n  and a 511 keV g am ma - r a y  s i g n a i s  i t s  d i s a p p e a r e n c e . 
The e l a p s e d  i n t e r v a l  i s . c o n v e r t e d  i n t o  an e l e c t r i c a l  p u l s e  
o f  a m p l i t u d e  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  t i m e  by a t i m e - t o - p u l s e -  
h e i g h t  c o n v e r t e r ( T P H C ) .  The d i s t r i b u t i o n  o f  p u I s e - h e i g h t s  
a n a l y s e d  by a m u l t i - c h a n n e l  a n a l y s e r  (MCA] c o n s t i t u t e  
a p o s i t r o n  l i f e - t i m e  s p e c t r u m .
A t y p i c a l  t i m i n g  s p e c t r o m e t e r  i s  shown i n  f i g u r e  1 . 4 .
The c r u c i a l  p a r t s  a r e  t h e  d e t e c t o r s  and t h e  f a s t  t i m i n g  
d i s c r i m i n a t o r s .  The d e t e c t o r s  a r e  f a s t  p l a s t i c  p h o s p h o r s  
o f  s h a r p  t i m e  r e s p o n s e  m o u n t e d  on f a s t  p h o t o - m u l t i p l i e r  
t u b e s .  T i m i n g  d i s c r i m i n a t o r s  c o n v e r t  d e t e c t o r  s i g n a l s  
o f  v a r y i n g  a m p l i t u d e s  and r i s e - t i m e s  i n t o  s t a n d a r d  p u l s e s  
o f  s h o r t  d u r a t i o n .  T h i s  i s  t o  p r e c i s e l y  d e f i n e  t h e  
i n s t a n t s  o f  t h e  ' s t a r t '  a n d ' s t o p '  e v e n t s .  C o i n c i d e n c e  
c i r c u i t r y  w i t h  e n e r g y  s e l e c t i o n  l i m i t s  t h e  r a n g e  o f  
p u l s e  h e i g h t s  t o  r e d u c e  ' t i m e - w a l k '  and c h a n c e  c o i n c i d e n c e .  
The t e c h n i q u e s  o f  f a s t  t i m e  m e a s u r e m e n t s  a r e  r e v i e w e d  
i n  d e t a i l  by L o b n e r , 1 9 7 5 .
The q u a l i t y  o f  a t i m i n g  s y s t e m  i s  d e s c r i b e d  by  i t s  
r e s o l v i n g  t i m e . d e f i n e d  as t h e  FWHM o f  t h e  t i m e  d i s t r i b u t i o n  
o b t a i n e d  w i t h  t wo  s i m u l t a n e o u s  e v e n t s .  A t r u e  s p e c t r u m  i C t ]  
w o u l d  r e s u l t  i n  a m e a s u r e d  s p e c t r u m
l ^ b s C t ]  = / l ( t ’ ] R ( t - t ' ] d t '  ( 1 . 3 8 )
w h e r e  R ( t - t ' )  i s  c a l l e d  thfe p r o m p t  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n
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and r e p r e s e n t s  t h e  r o b a b i l i t y  t h a t  an e v e n t  a t  t i m e  t ' 
i s  r e c o r d e d  t o  have  o c c u r e d  a t  t i m e  t .
The p r o b l e m  t h e n  i s  t o  e x t r a c t  t h e  l i f e - t i m e s  and
i n t e n s i t i e s  f r o m  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r u m .  U n f o r t u n a t e l y ,
b u i l t  i n t o  1 , Ct )  as w e l l  as R ( t - t ’ ) a r e  s t a t i s t i c a l  obs
u n c e r t a i n t i e s  and e r r o r s  due t o  e l e c t r o n i c  i m p e r f e c t i o n s .
A t r u e  s p e c t r u m  i C t )  i s  n o t  e a s y  t o  o b t a i n .  The p r o b l e m  
o f  u n f o l d i n g  e q u a t i o n  ( 1 . 3 8 )  i s  d i f f i c u l t  and i s  
f u r t h e r  d i s c u s s e d  i n  c h a p t e r  8 . The m o s t  w i d e l y  a d o p t e d  
a p p r o a c h  i s  t o  f i n d  t h e  i n t e n s i t i e s  and l i f e - t i m e s  t h a t  
w o u l d  f i t  t h e  d a t a  b e s t .
The p r e s e n t  day  a c c u r a c y  o f  t i m i n g  m e a s u r e m e n t s  c omp a r e  
f a v o u r a b l y  w i t h  o t h e r  m e t h o d s .  W h i l e  t y p i c a l  p o s i t r o n  
l i f e - t i m e s  r a n g e  f r o m  10   ^^ t o  1 0  ^ s e c o n d ,  t h e  b e s t  
r e s o l u t i o n s  a r e  a r o u n d  250 p s .  T h i s  i s  more  t h a n  a d e q u a t e  
i n  many c a s e s ,  b u t  i s  s t i l l  n o t  good e nough  when 
l i f e - t i m e  c h a n g e s  o f  a b o u t  1 ps o r  l e s s  (McKee e t  a l , 1973 )  
need t o  be o b s e r v e d  t o  u n d e r s t a n d  t h e  p h y s i c a l  e f f e c t s .
To r e s o l v e  some o f  t h e  p r o b l e m s  p os ed  i n  c h a p t e r  2 
b e t t e r  r e s o l u t i o n s  a r e  i n  demand .  A l t h o u g h  s l i g h t  
i m p r o v e m e n t s  c o u l d  be e n v i s a g e d ,  a s p e c t a c u l a r  b r e a k ­
t h r o u g h  i s  n o t  e x p e c t e d  i n  t h e  n e a r  f u t u r e .
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The l i m i t a t i o n s  o f  t h i s  m e t h o d  a r e  t h e  s l o w  d a t a  
a c q u i s i t i o n  and t h e  need f o r  a p o s i t r o n  s o u r c e  g i v i n g  
s i m u l t a n e o u s  g a m m a - r a y s ,  w h i c h  p r a c t i c a l l y  r e s t r i c t s  
t h e  use o f  N a - 2 2  o n l y .
1 . 5 . 3  A n g u l a r  C o r r e l a t i o n s
T h i s  i s  a l s o  a s t a n d a r d  t e c h n i q u e  o f  n u c l e a r  s p e c t r o s c o p y  
i n  w h i c h  d i r e c t i o n a l  c o r r e l a t i o n s  o f  c a s c a d e  g a m m a - r a y s  
a r e  s t u d i e d  t o  i n f e r  n u c l e a r  l e v e l  p r o p e r t i e s .
I n  a t y p i c a l  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  e x p e r i m e n t  ( f i g u r e  1 . 5 ) ,  
one d e t e c t o r  i s  f i x e d  and c o i n c i d e n c e  c o u n t  r a t e s  a r e  
m e a s u r ed  as a f u n c t i o n  o f  t h e  p o s i t i o n  o f  t h e  m o v e a b l e  
d e t e c t o r .  T h e r e  a r e  t wo  v a r i a t i o n s  o f  t h e  a p p a r a t u s .
I n  t h e  w i d e l y  used  l o n g - s l i t  g e o m e t r y ,  t h e  m o v e a b l e  arm 
d e t e c t s  p h o t o n s  o v e r  a l l  a n g l e s  0 ^ ,  b u t  d e f i n e s  
t h e  c o i n c i d e n c e  r a t e  i s  t h e r e f o r e  N ( 0 ^ )  l ( p ^ ) .
I n  t h e  l e s s  common p o i n t - s l i t  t y p e  b o t h  0 ^a nd  0 ^ a r e  
d e f i n e d  by c r o s s e d  s l i t s ,  t h u s  m e a s u r i n g  N ( 0 ^ , 0 ^ ) c C 1 ( p ^ , p ^ )
By c h o o s i n g  n a r r o w  s l i t s  and l a r g e  s o u r c e  d e t e c t o r  
d i s t a n c e s ,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  i m p r o v e  t h e  a n g u l a r  r e s o l u t i o n  
a t  t h e  e x p e n s e  o f  c o u n t i n g  r a t e .  I n  l i t e r a t u r e ,  r e s o l u t i o n s  
o f  0 . 1  o r  0 . 2  mr ad  have  been r e p o r t e d  ( S t e w a r t  and 
B r i s c o e , 1 96 7 ,  K u b i c a  and S t e w a r t , 1 9 7 5 ) .  B u t  m o s t  
e x p e r i m e n t s  o p e r a t e  w i t h  r e s o l u t i o n s  a r o u n d  1 m r a d .
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The need t o  m o n i t o r  c o i n c i d e n c e  c o u n t s  a t  many a n g u l a r  
p o s i t i o n s  r e s u l t s  i n  l o n g  m e a s u r i n g  t i m e s .  D e s p i t e  t h i s ,  
t h e  l o n g  s l i t  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e t h o d  has r e m a i n e d  
f o r  many y e a r s  t h e  b e s t  c o m p r o m i s e  b e t w e e n  t h e  
r e q u i r e m e n t s  o f  good  r e s o l u t i o n  and a d e q u a t e  c o u n t i n g  
s t a t i s t i c s .
To i m p r o v e  t h i s  t e c h n i q u e  B e r k o  and N a d e r  C1975)  d e v e l o p e d  
a m u l t i - c o u n t e r  t wo  d i m e n s i o n a l  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
s y s t e m ,  b u t  t h i s  t y p e  o f  i n s t r u m e n t  has n o t  been 
w i d e l y  u s e d .
As a p o s s i b i l i t y  one m i g h t  c o n s i d e r  u s i n g  l a r g e  a r e a  
p o s i t i o ' n  s e n s i t i v e  s c i n t i l l a t i o n  o r  s e m i - c o n d u c t o r  
d e t e c t o r s .  B u t  t h e  p r e s e n t  day  c o m m e r c i a l l y  a v a i l a b l e  
d e t e c t o r s  a r e  n o t  y e t  s u i t e d  f o r  t h i s  p u r p o s e  b e c a u s e  
o f  t h e i r  v e r y  p o o r  e f f i c i e n c y  a t  511 keV CG r t e c  c a t a l o u g e ,  
1 9 7 5 ] .
The p o i n t  s l i t  s y s t e m  o f f e r s  one more  i n f o r m a t i o n  - t h e  
d i s t r i b u t i o n  i n  0 ^ ,  b u t  t h e  w o r s e n i n g  o f  t h e  c o u n t  r a t e
3
p e r h a p s  by a f a c t o r  1 0  i s  u s u a l l y  n o t  w o r t h  t h e  e x t r a  
i n f o r m a t i o n .
I n  t h i s  m e t h o d  a l s o  t h e  o b s e r v e d  c u r v e s  a r e  s u b j e c t  t o  
s m e a r i n g  by r e s o l u t i o n  e f f e c t s ,  b u t  i t  i s  l e s s  s e v e r e  
t h a n  i n  o t h e r  m e t h o d s .
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F o r t u n a t e l y ,  i n  many e x p e r i m e n t s  t o  s t u d y  p o s i t r o n  s t a t e s  
i n  m a t t e r ,  one i s  c o n c e r n e d  o n l y  w i t h  t h e  c o u n t s  a t  a 
p a r t i c u l a r  a n g l e  ( u s u a l l y  180 ) and t h e  w h o l e  c u r v e  i s  
used  f o r  n o r m a l i s a t i o n  o n l y .  I n  t h e s e  s i t u a t i o n s  no 
c o r r e c t i o n  f o r  r e s o l u t i o n  i s  n e c e s s a r y .
I n  m e a s u r e m e n t s  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s ,  t h e r m a l  e x p a n s i o n  
c o u l d  ch an g e  t h e  s l i t  g e o m e t r y  and e f f e c t  t h e  p e a k  c o u n t  
r a t e ( C a m p b e l l  e t  a l , 1 9 7 4 ) .  I t  has n o t  been t a k e n  i n t o  
a c c o u n t  i n  t h e  r e c e n t  h i g h  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  
( S u e o k a , 1 9 7 4 ,  Nanao e t  a l ,  1 9 7 4 ,  T r i f t s h a u s e r  and M c C e r v e y ,  
1 9 7 5 ) .
I t  s h o u l d  be p o i n t e d  h e r e ,  t h a t  t h e  u s u a l  a s s u m p t i o n  o f  
a G a u s s i a n  f o r m  f o r  t h e  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n  may be 
i n c o r r e c t .  D i f f e r e n t  a n a l y s e s  o f  s l i t  g e o m e t r i e s  a p p e a r  
t o  l e a d  t o  d i f f e r e n t  s h a p e s  o f  t h e  a n g u l a r  r e s o l u t i o n  
f u n c t i o n  ( P o l e t t i  e t  a l ,  1 97 3 ,  H o l t  and M i l l e t ,  1 9 6 8 ) .
W i t h  r e g a r d  t o  i m p r o v i n g  t h e  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  t e c h n i q u e ,  
a n o v e l  a p p l i c a t i o n  o f  s p a r k  c h a m b e r s  by  H o w e l l s  and Osmon, 
1972 ,  i s  i n t e r e s t i n g .  I t  e m p l o y s  a s p a r k  o h a m b e r  i n  
c o i n c i d e n c e  w i t h  a f i x e d  s c i n t i l l a t i o n  d e t e c t o r  and 
r e c o r d s  t h e  a n g l e s  G^and 0 ^ f o r  t h e  d e t e c t e d  gamma p a i r s  
t o  y i e l d  N ( 0 ^ , 0 ^ ) .  The s e r i o u s  l i m i t a t i o n  o f  t h i s  m e t h o d  
i s  a g a i n  t h e  l o w  c o u n t i n g  r a t e .  M u l t i - w i r e  p r o p o r t i o n a l  
c h a m be r s  ( R i c e - E v a n s , 1 9 7 4 )  now a p p l i e d  t o  m e d i c a l  
g a m m a - r a y  i m a g e r y  m i g h t  be p r o m i s i n g  o o n t e n d e r s  f o r  f u t u r e
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t w o - d i m e n s i o n a l  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  s y s t e m s .  The h i g h
e f f i c i e n c y  w i r e  c ha m b e r s  w i t h  h i g h  s p a t i a l  r e s o l u t i o n  
( C h a r p a k  , 1 9 7 4 ,  J e a v o n s  e t  a l , 1975 )  w o u l d  be c a p a b l e
o f  m e e t i n g  t h e  r e q u i r e m e n t  o f  a d e q u a t e  c o i n c i d e n c e  r a t e  
w i t h  good a n g u l a r  r e s o l u t i o n .
1 . 5 . 4  D o p p l e r  B r o a d e n i n g  Me t ho d
From e q u a t i o n  ( 1 . 1 5 )  we f i n d  t h a t  an e l e c t r o n  o f  e n e r g y  
10 eV p r o d u c e s  a D o p p l e r  s h i f t  o f  1 . 6  k eV .  T y p i c a l  e n e r g y  
r e s o l u t i o n s  o f  G e ( L i )  d e t e c t o r s  a t  511 keV i s  a b o u t  1 . 5  keV 
and i s  c a p a b l e  o f  d i s p l a y i n g  t h e  D o p p l e r  s h i f t  o f  t h e  
a n n i h i l a t i o n  l i n e .  H o t z ( 1 9 6 8 )  and Reddy and C a r r i g a n ( 1 9 7 0 )  
w e r e  t h e  f i r s t  t o  r e p o r t  t h e  o b s e r v a t i o n  o f  D o p p l e r  
b r o a d e n e d  a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  w i t h  G e ( L i )  d e t e c t o r s .
The b a s i c  s y s t e m  as shown i n  f i g u r e  1 . 6  i s  t h e  s i m p l e s t  
c o n c e i v a b l e  i n  n u c l e a r  s p e c t r o s c o p y .  The m e a s u r e d  q u a n t i t y  
i s  t h e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  c o m p o n e n t  o f  momentum i n  t h e  
d i r e c t i o n  o f  t h e  g am m a - r a y  and i s  p r a c t i c a l l y  e q u i v a l e n t  
t o  a l o n g - s l i t  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e .
The b e s t  a v a i l a b l e  e n e r g y  r e s o l u t i o n  a t  p r e s e n t  ( L 1 ' keV)  
i s  e q u a l  t o  an a n g u l a r  r e s o l u t i o n  o f  a b o u t  2 m r a d .
I n  t e r m s  o f  r e s o l u t i o n ,  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d  i s  
i n f e r i o r  t o  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n ,  b u t  i t s  m e r i t  l i e s  
w i t h  i t s  a b i l i t y  t o  s c a n  w i t h  h i g h  e f f i c i e n c y  t h e  w h o l e  
s p e c t r u m  i n  one m e a s u r e m e n t .
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S i m p l i c i t y  o f  a r r a n g e m e n t  i s  a n o t h e r  a t t r a c t i v e  f e a t u r e .
I t  i s  s u i t a b l e  f o r  use i n  d i f f i c u l t  s i t u a t i o n s  n o t  
a m e na b l e  t o  o t h e r  m e t h o d s .  A l s o  i n  c e r t a i n  t y p e s  o f  
m e a s u r e m e n t ,  i t  i s  o n l y  t h e  n o r m a l i s e d  p e a k  h e i g h t  t h a t  
i s  o f  i n t e r e s t .  I n  t h e s e  s i t u a t i o n s  t h e  D o p p l e r  b r a o d e n i n g  
m e t ho d  i s  a p p l i e d  b e s t .
The b a s i c  s y s t e m  i s  u s u a l l y  e l a b o r a t e d  by a d d i n g  d i g i t a l  
g a i n  s t a b i l i s e r s .  To w o r k  a t  v e r y  h i g h  c o u n t  r a t e s  w i t h o u t  
i m p a r i n g  t h e  r e s o l u t i o n  p u l s e  p i l e - u p  r e j e c t o r s  a r e  
i n c o r p o r a t e d  i n t o  t h e  s y s t e m .  B u t  i t  i s  w e l l  t o  r e a l i s e  
t h a t  a t  a c o u n t  r a t e  o f  a b o u t  10 kHz t h e  p u l s e  r e j e c t i o n  
r a t e  becomes so h i g h  t h a t  t h e  n um b e r  o f  p u l s e s  u s e f u l l y  
a n a l y s e d  becomes v e r y  f e w .  T h e r e  i s  n o t  much b e n e f i t  i n  
h a v i n g  v e r y  h i g h  c o u n t  r a t e s  and r e j e c t i n g  t h o s e  p i l i n g - u p  
i n  s i t u a t i o n s  w h e r e  t h e  c o u n t  r a t e s  c o u l d  be c o n t r o l l e d  
a t  w i l l .  A d i g i t a l  s t a b i l i s e r  i s  d e s i r a b l e  t o  keep  t h e  
p o s i t i o n  o f  t h e  p e a k  c o n s t a n t .
A r e c e n t  i n n o v a t i o n  ( K e n d i a h , 1 9 7 2 ,  K e n d i a h  e t  a l , 1975 )  
i s  t h e  use.  o f  a' H a r w e l l  p u l s e  p r o c e s s o r  w h i c h  by o p t i c a l  
e l e c t r o n i c s  p r o c e s s i n g  o f  d e t e c t o r  p u l s e s ,  e n a b l e  t h e  
s y s t e m  t o  o p e r a t e  a t  h i g h  c o u n t  r a t e s  w i t h  e x c e l l e n t  
g a i n  s t a b i l i t y .
Based on an a n a l y s i s  o f  t h e  e n e r g y  o f  f o r m a t i o n  o f  an 
e l e c t r o n - h o l e  p a i r  and t h e  Fano f a c t o r  o f  s e m i - c o n d u o t o r s  
H o t z  e t  a l C l 9 6 8 )  h ave  e s t i m a t e d  t h e  u l t i m a t e  r e s o l u t i o n  
o b t a i n a b l e  w i t h  g e r m a n i u m  d e t e c t o r s .
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1 . 5 . 5  T h r e e - ga mma  r a t e  m e a s u r e m e n t s  
A l t h o u g h  p o s i t r o n  s t u d i e s  o f  m e t a l s  i s  v e r y  r a r e l y  
c o n c e r n e d  w i t h  t h r e e - g a m m a  r a t e s ,  we i n c l u d e  t h i s  f o r  - 
c o m p l e t e n e s s .  The d i r e c t  m e t h o d  u se s  t h r e e  d e t e c t o r s  i n  
c o i n c i d e n c e  ( B e r t o  l a c c i  n’i  e t  a l ,  1965 , d e B l o n d e  e t  a l ,  1 9 7 2 ) .  
O b v i o u s l y  t h e  r e s u l t i n g  c o u n t  r a t e s  a r e  v e r y  l o w .
An a l t e r n a t i v e ,  t h o u g h  i n d i r e c t ,  i s  t o  comp a r e  t h e  
r e l a t i v e  t h r e e - g a m m a  r a t e s  ( F a b r i  e t  a l ,  1 9 6 3 ) .  A p o s i t r o n  
s o u r c e  w h i c h  a l s o  e m i t s  a g a m m a - r a y  i s  s a n d w i c h e d  b e t w e e n  
s l a b s  o f  t h e  s p e c i m e n  and a g a i n  i n  s l a b s  o f  a m e t a l  
w h e r e  no Ps i s  f o r m e d .  The 511 keV i n t e n s i t i e s  o b t a i n e d  
w i t h  e ac h  s a n d w i c h  a f t e r  n o r m a l i s i n g  f o r  t h e  same i n t e n s i t y  
o f  t h e  g a m ma - r a y  l i n e  a r e  t h e n  c o m p a r e d .  More  t h r e e - p h o t o n  
d e c a y s  a s s o c i a t e d  w i t h  Ps f o r m a t i o n  w o u l d  be i n d i c a t e d  
by a l o s s  o f  511 keV i n t e n s i t y  f o r  t h a t  s p e c i m e n .
C a n t e r  e t  a l ( 1 9 7 4 )  have  u sed  t h i s  m e t h o d  w i t h  a N a l C T l )  
d e t e c t o r  and Rao e t  a l , 1972 i n t r o d u c e d  t h e  use o f  a 
GeCL i )  d e t e c t o r  i n  t h i s  t e c h n i q u e .
S i n c e  i t  i s  b e l i e v e d  t h e r e  i s  no Ps f o r m a t i o n  i n  m e t a l s ,  
t h i s  m e t h o d  a p p e a r s  t o  have  no r e l e v a n c e  t o  t h e  s t u d y  o f  
m e t a l s .  H o w e v e r ,  r e c e n t l y ,  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  Ps f o r m a t i o n  
i n  v o i d s  i n  m e t a l s  have  been e x a m i n e d  by t h i s  m e t h o d  and 
p o s i t i v e  r e s u l t s  have  been r e p o r t e d  f o r  v o i d s  i n  
m o l y b d e n u m  (Sen e t  a l ,  1 9 7 5 ) .
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CHAPTER 2 TRAPPING OF POSITRONS BY DEFECTS IN METALS
2 . 1  E a r l y  O b s e r v a t i o n s
I t  was f i r s t  d e m o n s t r a t e d  by D e k h t y a r  e t  a l  [ 1 9 6 4 )  t h a t  
n i c k e l  and i t s  a l l o y s  upon d e f o r m a t i o n  show a m a r k ed  
c hange  i n  t h e i r  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e s .  They  o b s e r v e d  
n a r r o w e r  c u r v e s  f o r  t h e  d e f o r m e d  s a m p l e s  t h a n  f o r  t h e  
a n n e a l e d  s p e c i m e n .
S t e w a r t [ 1 9 5 7 )  o b s e r v e d  t h e  e f f e c t  o f  t e m p e r a t u r e  on 
m e r c u r y  a l t h o u g h  t h e  r e s u l t s  w e r e  t h e n  n o t  u n d e r s t o o d  
i n  t e r m s  o f  d e f e c t s .
Bec a u s e  t h e  s p e c t r a  o f  d e f o r m e d  s a m p l e s  r e c o v e r e d  when 
a n n e a l e d  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e ,  D e k h t y a r ' e t  a l  ( 1 9 6 6 )  
i n t e r p r e t e d  t h e  r e s u l t s  as due t o  a r e d i s t r i b u t i o n  o f  
e l e c t r o n s  a r o u n d  l a t t i c e  d i s l o c a t i o n s .
A t  a b o u t  t h e  same t i m e  w i t h  D e k h t y a r ,  M a c k e n z i e  e t  a l ( 1 9 6 4 )  
d i s c o v e r e d  t h a t  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e s  o f  z i n c ,  
cadmi um and i n d i u m  showed  c h a n g e s  w i t h  t e m p e r a t u r e  w h i c h  
we r e  much l a r g e r  t h a n  c o u l d  be p r o d u c e d  by l a t t i c e  
e x p a n s i o n .  T h i s  was f o l l o w e d  by t h e  o b s e r v a t i o n  o f  c h a n g e s  
i n  l i f e - t i m e s  o f  p o s i t r o n s  as w e l l  (Mac K e n z i e  e t  a l ,  1 9 6 7 ) .
B e r k o  and E r s k i n e ( 1967 )  s t u d i e d  d e f o r m e d  a l u m i n i u m  and 
e x p l a i n e d  t h e  c hange  o b s e r v e d  i n  t e r m s  o f  p o s i t r o n  
l o c a l i z a t i o n  a t  t h e  t e n s i o n  s i t e  o f  an edge d i s l o c a t i o n .
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They  a l s o  added  t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  e f f e c t  b e l o w  t h e  
m e l t i n g  p o i n t  i n  S t e w a r t ’ s e x p e r i m e n t s  was due t o  
l a t t i c e  v a c a n c i e s .
2 . 2  E x i s t e n c e  o f  D i s t i n c t  P o s i t r o n  S t a t e s  i n  D i s o r d e r e d  
S o l i d s
By 1967 ,  t h e  abo v e  o b s e r v a t i o n s  have  l e d  t o  t h e  q u a l i t a t i v e  
u n d e r s t a n d i n g  t h a t  i n  d e f e c t e d  s y s t e m s  t h e  p o s i t r o n  
e n c o u n t e r s  an e l e c t r o n i c  e n v i r o n m e n t  d i f f e r e n t  f r o m  t h a t  
a t  a n o r m a l  s i t e  i n  t h e  s o l i d .  A q u a n t i t a t i v e  a s p e c t  o f  
t h e  p r o b l e m  was a b o u t  t o  e m e r g e .
The p r o p o s i t i o n  o f  a d i f f e r e n t  e l e c t r o n i c  e n v i r o n m e n t  i s  
i n  l i n e  w i t h  t h e  o b s e r v e d  c h a n g e s  i n  l i f e - t i m e s ,  s i n c e  
l o n g e r  l i f e - t i m e s  i m p l y  t h a t  p o s i t r o n s  w e r e  a n n i h i l a t i n g  
f r o m  r e g i o n s  o f  d e p l e t e d  e l e c t r o n  d e n s i t y .  I n  s i t u a t i o n s  
w h e r e  t h e  p o s i t r o n  i s  c o n f i n e d  t o  r e g i o n s  away f r o m  t h e  
a t o m i c  c o r e s  o f  t h e  m e t a l ,  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  c o r e  
a n n i h i l a t i o n s  w o u l d  be d i m i n i s h e d  and t h e  n a r r o w  p a r a b o l i c  
c o m p o n e n t  e n h a n c e d ,  g i v i n g  a n a r r o w e r  c u r v e .
R e v e r s i b i l i t y  o f  t h e  c h a n g e s  w i t h  t e m p e r a t u r e  g av e  t h e  
c l u e  t h a t  t h e r m a l l y  g e n e r a t e d  v a c a n c i e s  w e r e  a c t i n g  as 
a n n i h i l a t i o n  c e n t r e s .  The i n d i c a t i o n  o f  a s a t u r a t i o n  o f  
t h e  e f f e c t  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  i m p l i e d  n e a r l y  c o m p l e t e  
t r a p p i n g  o f  t h e  p o s i t r o n s  i n  v a c a n c i e s .  I f  .now,  one 
assumes  t h a t  t h e  a n n i h i l a t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  p o s i t r o n s
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l o c a l i s e d  i n  a p a r t i c u l a r  t y p e  o f  t r a p  a r e  u n i q u e l y  
d i f f e r e n t  f r o m  t h a t  a t  p e r f e c t  r e g i o n s ,  a l l  t h e  o b s e r v e d  
ch an g e s  c o u l d  be u n d e r s t o o d  on t h e  b a s i s  o f  t h e  
p r o b a b i l i t y  o f  l o c a l i s e d  a n n i h i l a t i o n s .  U n i q u e n e s s  o f  
a n n i h i l a t i o n  b e h a v i o u r  f o r  a s p e c i f i c  d e f e c t  t y p e  i s  
a r e a l i s t i c  h y p o t h e s i s ,  and i n d e e d  i t  has  been shown t h a t  
p o s i t r o n s  show s p e c i f i c  r e s p o n s e s  t o  d i f f e r e n t  t y p e s  
o f  d e f e c t s  (Mac K e n z i e , 1 9 7 2 ) .
2 . 3  The T r a p p i n g  Mo d e l
A q u a n t i t a t i v e  d e s c r i p t i o n  o f  t h e  phenomena  i s  now 
p o s s i b l e  w i t h  t h e  m o d e l  o f  t r a p p i n g  p r o v i d e d  by G o l d a n s k i  
and P r o k o p e v  ( 1 9 6 5 )  and p u t  i n t o  i t s  p e r s e n t  f o r m  by 
B r a n d t  ‘( 1 9 6 7 ) ,  C o n no r s  and West  ( 1 969 )  and by B e r g e r s e n  
and S t o t t  ( 1 9 6 9 ) .
We c o n s i d e r  a s o l i d  m e t a l  c o n t a i n i n g  a s p e c t r u m  o f  d e f e c t s  
( v a c a n c i e s ,  d i s l o c a t i o n s ,  v o i d s ,  g r a i n  b o u n d r i e s  e t c . ) .
A p o s i t r o n  i n j e c t e d  i n t o  i t  w o u l d  t h e n  have  t h e  c h o i c e  o f  
a v a r i e t y  o f  s t a t e s  ( l a b e l l e d  j )  f r o m  w h i c h  i t  c o u l d  
f i n a l l y  a n n i h i l a t e  w i t h  a d e c a y  r a t e  X^ .
Suppose  t h a t  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  a p o s i t r o n  a n n i h i l a t i n g  
f r o m  a s t a t e  j  i s  P j .  The r e s u l t  w o u l d  be a c o m p l e x  
s p e c t r u m .  The same c o m p l e x i t y  i s  a l s o  e v i d e n t  i n  a n g u l a r  
c o r r e l a t i o n  o r  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  w h e r e  t h e  r e s u l t i n g  
s p e c t r a  w o u l d  be l i n e a r  s u p e r p o s i t i o n s  o f  t h e  c u r v e s
c o r r e s p o n d i n g  t o  e ach  s t a t e  j .  I n  p r i n c i p l e ,  t h e  l i f e - t i m e s
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T ^ = 1 / X j  a r e  d i s t i n c t .  I n  p r a c t i c e  h o w e v e r ,  e x p e r i m e n t a l  
t i m e  r e s o l u t i o n s  do n o t  a l l o w  an u n a m b i g u o u s  i d e n t i f i c a t i o n  
o f  s e p a r a t e  l i f e - t i m e s .  We c o u l d  c o n t e m p l a t e  t wo  e x t r e m e  
c a s e s .
( a )  D u r i n g  i t s  l i f e - t i m e  a p o s i t r o n  s a m p l e s  a l l  a v a i l a b l e  
many t i m e s .  I t  t h e r e f o r e  a v e r a g e s  t h e i r  c h a r a c t e r i s t i c s  
and t h e  r e s u l t i n g  l i f e - t i m e  s p e c t r u m  w o u l d  b e -  a s i n g l e  
e x p o n e n t i a l  d e c a y  o f  mean r a t e -
I  = / A ( s ) P ( s ) d s  [ 2 . 1 )
( b )  A p o s i t r o n  w o u l d  e x i s t  i n  e ach  s t a t e  j  much l o n g e r  
t h a n  [ X j  ^ . Then each  p o s i t r o n  i s  a t t a c h e d  t o  o n l y  one 
s t a t e . i n  i t s  l i f e - t i m e  and s t a t e s  o f  t h e  same X j '  
c o n t r i b u t e  t o  an i n d i v i d u a l  e x p o n e n t i a l  d e c a y .  The t o t a l  
d e c a y  c u r v e  i s  a sum o f  t h e s e  e x p o n e n t i a l s .
l ( t )  = / P \ e x p [ - X j t ) d j  [ 2 . 2 )
I t  i s  p l a u s i b l e  t o  r e g a r d  t h a t  p r a c t i c a l l y  t h e  n um b e r  o f  
s t a t e s  i s  s m a l l  and X j  a r e  d i s c r e t e .  Then
l [ t )  = E l  . e x p [ - X . t )  [ 2 . 3 )
j  J J
A more r e a l i s t i c  t r e a t m e n t  w o u l d  have  t o  c o n s i d e r  t h e  
t r a n s i t i o n s  b e t w e e n  t h e  v a r i o u s  s t a t e s .  F o l l o w i n g  W e s t [ 1 9 7 4 )  
we c o u l d  w r i t e  t h e  r a t e  e q u a t i o n s  as
d n . [ t  )
+ ( X i  + E K ^ j )  J, K.  n . C t )  ( 2 . 4 )
d t  j  " J  J J i ' j
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Yûites
w h e r e  a r e  t h e  t i m e - i n d e p e n d e n t  t r a n s i t i o n  j ^ r o m
s t a t e s  i  t o  s t a t e s  j .  O b v i o u s l y  K ^ j /  K j S n d  K ^ ^ = 0 .
A s o l u t i o n  o f  t h e  c o u p l e d  d i f f e r e n t i a l  e q u a t i o n s  ( 2 . 4 )  
i s  c o m p l i c a t e d  even  f o r  t h e  c ase  o f  a f e w  s t a t e s ,  and 
we a r e  c o m p e l l e d  t o  r e s o r t  t o  a p p r o x i m a t i o n s .
B ec a u s e  t h e  p o s i t r o n  t h e r m a l i s e s  i n  a t i m e  v e r y  s h o r t  
co mp a r ed  t o  t h e  l i f e - t i m e ,  i t  i s  v e r y  c ommon l y  assumed 
( B r a n d t ,  1967 , B e r g e r s e n  and S t o t t ,  1 9 6 9 ,  C o n n o r s  and 
W e s t , 1969)  t h a t  t h e  p o s i t r o n  f i r s t  s e t t l e s  i n  a f r e e  
t h e r m a l i s e d  s t a t e  ( l a b e l l e d  1 ) and d i f f u s e s  t h r o u g h  t h e  
m e t a l .  I t  i s  t h e n  e x p o s e d  t o  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  b e i n g  
t r a n s f e r r e d  i n t o  any  o t h e r  a v a i l a b l e  s t a t e - j / 1
A f u r t h e r  a s s u m p t i o n  i s  t h a t  o nc e  t r a p p e d ,  t h e r e  i s  no 
c h a n ce  f o r  t h e  p o s i t r o n  t o  e s c a p e .  ( T h i s  a s s u m p t i o n  c o u l d  
be d r o p p e d  when t h e  p o s s i b i l i t y  o f  e s c a p e  t o  be d i s c u s s e d  
l a t e r ,  i s  i n c l u d e d ) .  U n d e r  t h e s e  c i r c u m s t a n c e s  t h e  
r a t e  e q u a t i o n s  become
d n , ( t )
 !--------  + ( X + EK, . )  n , ( t )  = G
d t  I I J  I
( 2 . 5 )
d n . ( t  )
  --------  + X . n . ( t )  = K,  . n . ( t )
d t  J J ^3 ^
The r a t e  e q u a t i o n  f o r  n .^ ( t  ) i s  now u n c o u p l e d ,  and w i t h  
t h e  i n i t i a l  c o n d i t i o n s  n ^ ( D ) = N ^  and n j ( 0 ) = 0 , w h e r e
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i s  t h e  t o t a l  n um b e r  o f  p o s i t r o n s  i n v o l v e d ,  
n ( t )  = N {  1 -  K ----------------------- l e x p ( - ( X i f Z ) t }
J ^ ( 2 . 6 )
0 E -------------------  e x p ( - A . t )
j  X ^ - X j  +E
wh e r e  E = E K ^ j .
Such t y p e s  o f  d e c a y  s p e c t r a  have  been d i s c u s s e d  by B r a n d t  
and P a u l i n  ( 1 9 7 2 )  f o r  t wo  and t h r e e  s t a t e s  b as e d  on t h e  
m e c h a n i s m  o f  t r a p p i n g .  B e r t o l a c c i n i  e t  a l  ( 1 9 7 1 )  have  
c o n s i d e r e d  t h r e e  s t a t e s  w i t h  n o n - z e r o  K ^ 2 ' *^23 *^13*
Doyama and H a s i g u t i  ( 1 9 7 3 )  w r o t e  t h e  same e q u a t i o n s  and 
t h e i r  s o l u t i o n s  f o r  f o u r  s t a t e s ,  v i z .  ( i )  t h e  f r e e  s t a t e ,
( i i ) v a c a n c y  t r a p s ,  ( i i i ) t r a p s  a t  i m p u r i t y  s i t e s  and 
( i v ) v a c a n c y - i m p u r i t y  c o m p l e x e s .  The a s s u m p t i o n  was t h a t  
t h e  p o s i t r o n  f i r s t  s e t t l e s  i n  t h e  f r e e  s t a t e  and t h a t  
t h e r e  w e re  no i n t e r - t r a n s i t i o n s  among t h e  r e s t ,  b u t  e s c a p e  
f r o m  t he m t o  t h e  f r e e  s t a t e  was a l l o w e d  f o r .
I n  t h e  m o s t  e x t e n s i v e l y  a p p l i e d  t wo  s t a t e  t r a p p i n g  m o d e l  
( B r a n d t , 1 96 7 ,  B e r g e r s e n  and S t o t t , 1 9 6 9 ,  C o n no r s  and W e s t ,  
196 9 ,  McKee e t  a l , 1 9 7 2 ) ,  t h e  p o s i t r o n  i s  e i t h e r  f r e e  o r  
t r a p p e d , s a y , i n  a v a c a n c y .  The r a t e  e q u a t i o n s  c o u l d  be w r i t t e n
d n^
d t  ^ 1  *^1 2  ^ ^ 1  "  ^ 2 1  ^ 2
( 2 . 7 )
d n^
cTt ^2^ )
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The s o l u t i o n  o f  ( 2 . 7 )  i s
n ( t )  = n^ + 0 2  = - p —  e x p ( - r ^ t ) +  y  e x p ( - T 2 t )
( 2 . 8 )
w h e r e
^ 1  2 ^  5 ( X i + X 2 + K ^ 2 + K 2 ^ ± { ( X ^ + X 2 + K ^ 2 + K 2 i ) ^  - 4  ( A >1 X2 + X^ 2
+X2K2 1 ) }  : ( 2 . 9 )
S u b s c r i p t s  1 and 2 r e f e r  t o  + o r  -  s i g n s .
The mean l i f e  t  = /  n ( t ) t  d t  i s  g i v e n  by
0
T = X- r  ' - -  K^-- X   X ( 2 - 1 0 )
1 2  + 12  1 + 21  2
Two l i m i t i n g  s i t u a t i o n s  a r i s e ;
( i )  r ^ a n d  T2 a r e  s u f f i c i e n t l y  d i f f e r e n t  t o  be m e a s u r e d .
T h i s  c o u l d  happen  when K^ ^ <<  X 2 and e q u a t i o n  ( 2 . 8 )  
becomes
' X i  - X 2 +Ki 2®^(’ - (X.|<-K.|2)t  +-^— : j p - ^ ^ ^ e x p C - X 2 t )
( 2 . 1 1 )
I t  p r e d i c t s  t wo  l i f e  t i m e s  whose  i n t e n s i t i e s  a r e  r e l a t e d  
t o  t r a p p i n g  r a t e  K  ^2 ^nd  h a v i n g  a mean l i f e - t i m e
_  = . ( 1 T^ )
'  = ^ 1  TTTK7 P F 7  ' 2 . 1 2 )
( i i )  When t h e  e s c a p e  r a t e  i s  l a r g e ,  i . e .  K^ ^ > >  X2 , a s i n g l e
e x p o n e n t i a l  d e c a y  o f  mean l i f e
K ^ 2  " ^21 ( 2 . 1 3 )
 ^ ^ ^M2 ^ 1  + ^ 2 1 ^ 2
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H o w e v e r ,  i n  m e t a l s  t h e  f i r s t  s i t u a t i o n  i s  g e n e r a l l y  
a c c e p t e d  as t r u e  s i n c e  t h e  b i n d i n g  e n e r g y  o f  a p o s i t r o n  
(~1 eV) e f f e c t i v e l y  p r e v e n t s  i t s  e s c a p e .
The q u a n t i t y  w h i c h  has a d i r e c t  b e a r i n g  on t h e  o u t c o m e  
o f  e x p e r i m e n t s  i n  t r a p p i n g  p r o b l e m s  i s  t h e  p r o b a b i l i t y  P j  
t h a t  a p o s i t r o n  a n n i h i l a t e s  f r o m  a s t a t e  j ,  and i s  g i v e n  by
P j  = f X ^ n A t )  d t  /  / n ^ C t )  d t
F o r  t h e  s i m p l e  t wo  s t a t e  t r a p p i n g  w i t h  no e s c a p e  we g e t
^ 1  ^ 1 2P = T ^   and P.  = 1-P =y — -------- ( 2 . 1 4 a )
+%1 2  1 2 X^+ K ^ 2
F o r  t r a p p i n g  by s i n g l e  v a c a n c i e s  a l o n e  w i t h  c o n c e n t r a t i o n  
we c o u l d  w r i t e  K .^2 “  w h e r e  a i s  t h e  s p e c i f i c
t r a p p i n g  r a t e  p e r  u n i t  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n . The f r a c t i o n  
o f  t r a p p e d  p o s i t r o n s  i s  t h e n
P i v  = a C^ ^ )  ( 2 . 1 4 b )
2 . 3 . 3  R e l a t i o n  o f  T r a p p i n g  t o  O b s e r v a t i o n s  
E q u a t i o n s  ( 2 . 8 )  and ( 2 . 9 )  i m p l y  t h a t  n o t  o n l y  t h e  l i f e ­
t i m e s  o f  d i f f e r e n t  c o m p o n e n t s  b u t  a l s o  t h e i r  i n t e n s i t i e s  
a r e  p r e d i c t e d  by t h e  t r a p p i n g  m o d e l .  I n  t h e  c a s e  o f  
i d e a l l y  good r e s o l u t i o n ,  t h e  e x p e r i m e n t a l  t i m e  s p e c t r u m  
w o u l d  c o n v e y  t h e  f u l l  message  o f  w h a t  h ap p en e d  t o  t h e  
p o s i t r o n s .  U n f o r t u n a t e l y ,  t h e  p r e s e n t  a c h i e v a b l e  r e s o l u t i o n s  
do n o t  a l l o w  c o n f i d e n t  i d e n t i f i c a t i o n  o f  t h e  many p a r a m e t e r s
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i n v o l v e d .  I n  f a c t  i t  i s  n o t  e a s y  even  t o  d e c i d e  how many 
l i f e - t i m e  co’m p o n e n t s  a r e  o b s e r v e d ;  t h e  c ase  o f  i n d i u m  
( C r i s p  e t  a l , 1974)  may be c i t e d  as an e x a m p l e .
O t h e r  m e t h o d s ,  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n s  and O o p p l e r  b r o a d e n i n g  
a r e  i n  p r i n c i p l e  l e s s  i n f o r m a t i v e  t h a n  t i m i n g  m e a s u r e m e n t s  
I n  p r a c t i c e ,  t h e y  o f f e r  c o n v e n i e n t  a l t e r n a t i v e s  w h i c h  
a r e  no l e s s  r e l i a b l e .  The d a t a  a r e  a l s o  more  e a s i l y  
a n a l y s e d  and i n t e r p r e t e d .  B o t h  m e t h o d s  r e l y  on t h e  f a c t  
t h a t  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r a  a r e  l i n e a r  sums o f  t h e  
d i s t r i b u t i o n s  c o r r e s p o n d i n g  t o  e a c h  s t a t e .  I t  i s  c u s t o m a r y  
t o  d e f i n e  a p a r a m e t e r  p o s s e s s i n g  l i n e a r  a d d i t i v e  p r o p e r t y  
and w h i c h  assumes d i s t i n c t l y  d i f f e r e n t  v a l u e s  f o r  t h e  
v a r i o u s  p o s i t r o n  s t a t e s .  Such a p a r a m e t e r  F w o u l d  have  
t h e  o b s e r v e d  v a l u e
F = E F . P .  ( 2 . 1 5 )
j  J J
Many s u ch  p a r a m e t e r s  can be d e f i n e d .  The f o l l o w i n g  a r e  
c o n v e n i e n t  and s e n s i b l e  c h o i c e s .
( i )  The mean l i f e  o f  a d e c a y  s p e c t r u m .
( i i )  F o r  an a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  c u r v e ,  t h e  n o r m a l i s e d  
c o u n t s  N ( 0 )  a t  any  f i x e d  a n g l e  o r  t h e  a r e a  u n d e r  a c u r v e  
b e t w e e n  two  f i x e d  l i m i t s  have  t h e  p r o p e r t y  ( 2 . 1 5 J .
The u s u a l  c h o i c e ,  f o r  o b v i o u s  r e a s o n s ,  i s  t h e  n o r m a l i s e d  
p e a k  c o u n t s  N ( 0 ) ( M c K e e  e t  a l , 1 97 2 ,  T r i f t s h a u s e r  and 
M c G e r v e y , 1 9 7 5 ,  Nanao e t  a l , 1 9 7 4 ) .  K u s m i s s  e t  a l ( 1 9 7 2 )
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used  NCO) as w e l l  as t h e  q u a n t i t y  I  = / N ( 0 )  d0 t o  c o m p u t ec 0
t h e  f r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  t r a p p e d ;  b u t  t h e y  f o u n d  t h a t  t h e  
r e s u l t s  o f  u s i n g  t h e  t wo  q u a n t i t i e s  d i d  n o t  a g r e e  w i t h  
each  o t h e r .  B u t  T r i f t s h a u s e r  and Mc Ger v ey  ( 1 9 7 4 )  used  t h e  
p ea k  h e i g h t  as w e l l  as t h e  i n t e g r a l s  i n  t h e  t a i l  r e g i o n s  
o f  t h e  c u r v e s  f o r  a l u m i n i u m  and o b t a i n e d  t h e  same r e s u l t s  
f o r  t h e  v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y .
( i i i )  I n  t h e  c ase  o f  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n e d  l i n e ,  a good  
p a r a m e t e r  a g a i n  i s  t h e  p e a k  h e i g h t  n o r m a l i s e d  t o  t h e  same 
t o t a l  a r e a  o f  t h e  p e a k .  F o r  p r a c t i c a l  r e a s o n s  h o w e v e r ,  
a p a r a m e t e r  S d e f i n e d  as t h e  a r e a  o f  a f i x e d  r e g i o n  
s y m m e t r i c a l l y  p l a c e d  a c r o s s  t h e  p e a k  p o s i t i o n  and n o r m a l i s e d  
t o  t h e  same t o t a l  a r e a  i s  p r e f e r r e d .  The l i m i t s  a r e  f i x e d  
such ,  as t o  g i v e  v a l u e s  f o r  S o f  a r o u n d  0 . 5  (Mac K e n z i e  
e t  à 1 1970 , R i c e - E v a n s  e t  a l ,  1 9 7 6 ) .
I t  s h o u l d  be r e me mb er ed  h e r e  t h a t  a l t h o u g h  t h e  FWHM o f  t h e  
a n n i h i l a t i o n  l i n e  i s  d e f e c t  s e n s i t i v e ,  i t  i s  n o t  l i n e a r l y  
r e l a t e d  t o  t h e  t r a p p i n g  p r o b a b i l i t y .  The same n o n - l i n e a r i t y  
a l s o  a p p l i e s  t o  t h e  f r e q u e n t l y  u sed  p a r a m e t e r  L = A / ( B + C ) ,  
where .  A i s  an a r e a  s y m m e t r i c  a c r o s s  t h e  p e a k  and B and C 
a r e  t h e  a r e a s  i n  t h e  o u t e r  w i n g s  on e i t h e r  s i d e  o f  t h e  
p ea k  (Mac K e n z i e  and L i c h t e n b e r g e r , 1 9 7 4 ) .  A p a r t  f r o m  
t h e  f a c t  t h a t  L u n d e r g o e s  l a r g e r  c h a n g e s  i t  has no c l e a r  
a d v a n t a g e  o v e r  t h e  o t h e r  p a r a m e t e r s  p o s s e s s i n g  l i n e a r i t y .
54
2 . 3 . 4  T r a p p i n g  Mode l  Based on D i f f u s i o n  
A t h e o r e t i c a l  f o u n d a t i o n  o f  t h e  t r a p p i n g  m o d e l  has been 
p r o v i d e d  by F r a n k  and S e e g e r  ( 1 9 7 4 ) .  They  a p p l i e d  W a i t e ’ s 
t h e o r y  o f  d i f f u s i o n - l i m i t e d  r e a c t i o n s  ( W a i t e , 1957 )  and 
c o n s i d e r e d  t h e  m e c h a n i s m  o f  p o s i t r o n  t r a p p i n g  i n  t e r m s  o f  
t h e  d i f f u s i o n  o f  p o s i t r o n s  and t r a p s .  The p o s s i b i l i t y  o f  
a p o s i t r o n  h a v i n g  t o  e n c o u n t e r  a p o t e n t i a l  b a r r i e r  
e n v e l o p i n g  a t r a p  i s  a l s o  i n c l u d e d  w i t h  t h e  t r a n s i t i o n  
i n t o  a t r a p  c h a r a c t e r i s e d  by a c a p t u r e  r a t e  k ^ . S t a r t i n g  
w i t h  p a i r  p r o b a b i l i t y  f u n c t i o n s  t h e y  d e r i v e d  c o u p l e d  
d i f f e r e n t i a l  e q u a t i o n s  s i m i l a r  t o  e q u a t i o n s  ( 2 . 5 ) .
The i n t e r e s t i n g  r e s u l t  i s  t h a t  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  
r a t e  a ' i s  t i m e - d e p e n d e n t  t r a n s i e n t l y  and r e l a t e d  i n  t h e  
s t e a d y  s t a t e  t o  t h e  d i f f u s i o n  c o e f f i c i e n t  and t h e  c a p t u r e  
r a t e  as
4 w r ^  1
a = ---------—  -------------------------------
n _ J _  ;  1 ( 2 . 1 6 )
w h e r e  i s  t h e  a t o m i c  v o l u m e ,  D^ i s  t h e  d i f f u s i o n  
c o e f f i c i e n t  and k ^ r ^ A r ^  i s  t h e  c a p t u r e  r a t e  by t h e  v a c a n c y .
S e e g e r  ( 1 9 7 4 )  g i v e s  a n a l y t i c a l  s o l u t i o n s  o f  t h e  d i f f e r e n t i a l  
e q u a t i o n s  a f t e r  a num be r  o f  a s s u m p t i o n s  and d i s c u s s e d  t h e i r  
r e l a t i o n  t o  e x p e r i m e n t s .
2 . 3 . 5  T e m p e r a t u r e  De pendence  o f  t h e  S p e c i f i c  T r a p p i n g  R a t e  
I t  was r e a l i s e d  f r o m  t h e  b e g i n i n g  t h a t  (T m i g h t  be d e p e n d e n t  
on t e m p e r a t u r e .  T h e r e  a r e  many t h e o r e t i c a l  p r e d i c t i o n s  and
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e x p e r i m e n t a l  a s s e s s m e n t s .  The p r o b l e m  i s  i n t r i c a t e  and 
i n t e r w o v e n  w i t h  c o n t r o v e r s i e s .  Bec a u s e  o f  i t s  r e l e v a n c e  
t o  t r a p p i n g  e x p e r i m e n t s  and a l s o  as an i n t e r e s t i n g  
p h y s i c a l  p r o b l e m ,  t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  a i s  t a k e n  
up s e p a r a t e l y  i n  c h a p t e r  5.
2 . 3 . 6  A bs e n c e  o f  T r a p p i n g  i n  Some M e t a l s  
A l t h o u g h  t e m p e r a t u r e  e f f e c t s  a t t r i b u t a b l e  t o  t h e r m a l  
v a c a n c i e s  have  been o b s e r v e d  f o r  many m e t a l s ,  t h e r e  a r e
some m e t a l s  w h i c h  do n o t  e x h i b i t  any  s i g n i f i c a n t  c h an g e  o f
a n n i h i l a t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s  even  when t h e  m e l t i n g  p o i n t
i s  a p p r o a c h e d .  C o n s p i c u o u s l y  n o t i c e a b l e  a r e  t h e  a l k a l i  
m e t a l s ( M a c  K e n z i e  e t  a l , 1 97 1 ,  K u s m i s s  and S t e w a r t , 1 9 6 7 ,
B r a n d t  and W a u n g , 1 9 6 6 ) .  T h e r e  i s  no r e a s o n  t o  d o u b t  t h a t  
a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  v a c a n c i e s  do e x i s t  i n  t h e s e  m e t a l s .
The a b s e n c e  o f  t r a p p i n g  i n  some m e t a l s  i s  e x p l a i n e d  
i n  t e r m s  o f  t h e  t r a p p i n g  p o t e n t i a l s  and t h e  s i z e  o f  
i o n - c o r e s .  S e e g e r  ( 1 9 7 3 )  showed t h a t  t r a p p i n g  i s  f a v o u r e d  
by m e t a l s  w i t h  w i d e  i o n - c o r e s  and l a r g e  v a l e n c y .  B r a n d t ( 1 9 7 4 )  
h o w e v e r  b e l i e v e s  t h a t  i n  a m e t a l  l i k e  s o d i u m ,  v a c a n c y  
t r a p p i n g  does  o c c u r ,  b u t  t h e  p o s i t r o n ' s  a f f i n i t y  f o r  
e l e c t r o n s  e n h a n c e s  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t y  i n s i d e  t h e  v a c a n c y  
t o  s u c h  an e x t e n t  t h a t  t h e  r e s u l t i n g  a n n i h i l a t i o n  i s  
e x p e r i m e n t a l l y  i n d i s t i n g u i s h a b l e  f r o m  t h o s e  t a k i n g  p l a c e  
a t  p e r f e c t  s i t e s .  One o t h e r  p o s s i b i l i t y  p o i n t e d  o u t  by 
S e e g e r  ( 1 9 7 3 )  i s  t h a t  t h e  i n w a r d  r e l a x a t i o n  o f  i o n s  a r o u n d  
a v a c a n c y  c o u l d  a l s o  i n f l u e n c e  t h e  t r a p p i n g  m e c h a n i s m .
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( R e l a x a t i o n  i s  m e a s u r e d  by t h e  q u a n t i t y  AV = Q.
p
w h e r e  i s  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  v o l u m e  and Q i s
t h e  a t o m i c  v o l u m e ) .  I n w a r d  r e l a x a t i o n  r e d u c e s  t h e  e f f e c t i v e  
v o l u m e  a c c o u n t a b l e  t o  a v a c a n c y  and d i m i n i s h e s  t h e  d e p t h  
o f  t h e  p o t e n t i a l  w e l l .  F o r  a s t r o n g l y  r e l a x e d  v a c a n c y  
no bound  s t a t e  may be f o r m e d .
These  g e n e r a l  a r g u e m e n t s  a r e  i n  l i n e  w i t h  t h e  t r a p p i n g  
p o t e n t i a l s  and p o s i t r o n  v a c a n c y  b i n d i n g  e n e r g i e s  
c a l c u l a t e d  by Hodges  ( 1 9 7 0 ) .  V e r y  s m a l l  b i n d i n g  e n e r g i e s  
a r e  o b t a i n e d  f o r  L i ,  Na and K w h i l e  f o r  t h o s e  d i s p l a y i n g  
t r a p p i n g  e f f e c t s  l i k e  A1 t h e  b i n d i n g  e n e r g i e s  a r e  l a r g e  
( L i  e V ) . F o r  a l k a l i  m e t a l s . e v e n  when a bound  s t a t e  e x i s t s ,  
t h e r m a l  e x c i t a t i o n s  c o u l d  e j e c t  t h e  p o s i t r o n s  o u t  o f  
t h e  t r a p s .
M e a s u r e m e n t s  on v e r y  h i g h  m e l t i n g  p o i n t  m e t a l s  l i k e  
t u n g s t e n ,  m o l y b d e n u m ,  n i c k e l  a r e  n o t  f o u n d  i n  l i t e r a t u r e .  
H o w e v e r ,  i n  t h e s e  m e t a l s  d e f e c t s  i n d u c e d  by o t h e r  means 
su c h  as n e u t r o n  i r r a d i a t i o n  o r  p l a s t i c  d e f o r m a t i o n  a r e  
known t o  t r a p  p o s i t r o n s  ( P e t e r s e n  e t  a l ,  1 97 4 ,  D l u b e k , 1 9 7 5 ,  
Mac K e n z i e  e t  a l , 1 9 7 5 ) .
2 . 4  T e m p e r a t u r e  E f f e c t s  i n  t h e  S u b - v a c a n c y  R e g i o n  
I n  many m e t a l s ,  even  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s  w h e r e  t h e  v a c a n c y  
c o n c e n t r a t i o n  i s  t o o  s m a l l  t o  c au s e  t r a p p i n g ,  s i g n i f i c a n t  
c h a n g e s  have  been o b s e r v e d .
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C o n n o r s  Gt  a l  ( 1 9 7 0 )  r e p o r t e d  a t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  
o f  t h e  p e a k  h e i g h t  o f  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n s  f o r  c admi um a t  
l o w  t e m p e r a t u r e s .  They  showed t h a t  t a k i n g  a c c o u n t  o f  t h i s  
l i n e a r  r i s e  c o u l d  r e d u c e  t h e  d ed u c e d  v a l u e  o f  v a c a n c y  
f o r m a t i o n  e n e r g y  by as much as 0 . 3  eV.
S i m i l a r  c h a n g e s  w e r e  n o t  o b s e r v e d  i n  t h e  e a r l i e r  a n g u l a r  
c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  o f  McKee e t  a l  ( 1 9 7 2 a )  f o r  m e t a l s  
n o r  i n  t h e  l i f e - t i m e s  o f  a l u m i n i u m  (McKee e t  a l  1 9 7 2 b ) .
B u t  a l l  l a t e r  m e a s u r e m e n t s  seem t o  i n d i c a t e  a l i n e a r  r i s e  
i n  t h e  s u b - v a c a n c y  r e g i o n .  E x a m p l e s  a r e  t h e  m e a s u r e m e n t s  
o f  McGer vey  and T r i f t s h a u s e r  ( 1 9 7 3 , 1 9 7 5 )  and Nanao e t  a l  
( 1 9 7 4 )  f o r  n o b l e  m e t a l s .
T h i s  e f f e c t  w h i c h  i s  a p p a r e n t l y  l i n e a r  w i t h  t e m p e r a t u r e  
has been b e l i e v e d  t o  be due t o  t h e r m a l  e x p a n s i o n  o f  t h e  
l a t t i c e  ( J a m e i s o n  e t  a l , 1 97 4 ,  Mc Ge r v e y  and T r i f t s h a u s e r ,  
1 9 7 3 , 1 9 7 5 ) .  L a t t i c e  e x p a n s i o n  r e d u c e s  t h e  o v e r l a p  o f  t h e  
p o s i t r o n  wave f u n c t i o n  w i t h  t h e  i o n - c o r e  t h u s  r e d u c i n g  
t h e  c o r e  a n n i h i l a t i o n  f r a c t i o n .  I t  a l s o  c a u s e s  t h e  F e r m i  
s u r f a c e  t o  c o n t r a c t  l e a d i n g  t o  a n a r r o w i n g  o f  t h e  p a r a b o l i c  
p a r t .  Of  t h e s e  t w o ,  t h e  f i r s t  i s  a l a r g e r  e f f e c t .  The t o t a l  
change  i s  e x p e c t e d  t o  p r o c e e d  i n t o  t h e  v a c a n c y  d o m a i n .
These  e f f e c t s  w e r e  c o n s i d e r e d  as b e i n g  c o l l e c t i v e l y  
r e s p o n s i b l e  f o r  a l i n e a r  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  F ^ ,  t h e  
p a r a m e t e r  f o r  t h e  f r e e  s t a t e .
I t  i s  b e l i e v e d  by T r i f t s h a u s e r  and ~Mc(iervey' '  ( 1 9 7 5 )  t h a t  
t h e  p a r a m e t e r  F^ f o r  t h e  c o m p l e t e  t r a p p i n g  c a se  i s  l e s s
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p r o n e  t o  t h e  e f f e c t s  o f  l a t t i c e  e x p a n s i o n  t h a n  F ^ .
T h i s ,  t h e y  a r g u e ,  i s  b e c a u s e  a t r a p p e d  p o s i t r o n  has an 
a l r e a d y  r e d u c e d  o v e r l a p  o f  i t s  wave f u n c t i o n  w i t h  t h e  
c o r e  and w o u l d  be l e s s  s e n s i t i v e  t o  f u r t h e r  c h a n g e .
The t e m p e r a t u r e  e f f e c t  i n  t h e  s u b - v a c a n c y  r e g i o n  has 
become more  i n t e r e s t i n g  and i n  f a c t  more  p u z z l i n g  w i t h  
t h e  r e p o r t  by L i c h t e n b e r g e r  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  o f  a new e f f e c t .  
I n  t h e i r  m e a s u r e m e n t s  f r o m  77 K u p w a r d s ,  t h e y  f o u n d  t h a t  
i n  cadmi um t h e r e  i s  a d e c i s i v e  c h an g e  i n  t h e  s l o p e  
a r o u n d  210 K. They  s t a t e d  t h a t  t h i s  d o u b l e  s l o p e  a t  
l o w  t e m p e r a t u r e s  i s  o b s e r v e d  f o r  many m e t a l s  i n c l u d i n g  
c o p p e r  and l e a d .
T h i s  d i s c o v e r y  i n f l i c t s  a s e v e r e  b l o w  t o  t h e  t h e r m a l  
e x p a n s i o n  e x p l a n a t i o n .  The a u t h o r s  s u g g e s t e d  on S t o t t ’ s 
i d e a  ( S t o t t , 1973)  t h a t  p ho n on  a s s i s t e d  t r a p p i n g  o f  t h e  
p o s i t r o n  may be r e s p o n s i b l e  f o r  t h e  e f f e c t .  S e e g e r  ( 1 9 7 5 )  
p r o m p t l y  p r o d u c e d  a q u a n t i t a t i v e  t h e o r y  o f  s e l f - t r a p p i n g  
g e n e r a l l y  b e l i e v e d  t o  be v a l i d  f o r  a l l  p o s i t i v e l y  c h a r g e d  
p a r t i c l e s  i n c l u d i n g  p o s i t r o n s  i n  m e t a l s .  B ec au se  o f  i t s  
p o s s i b l e  i m p l i c a t i o n s  i n  o u r  m e a s u r e m e n t s  and b e c a u s e  o f  
t h e  i n t e r e s t  i t  i n v o k e s  as a p h y s i c a l  p r o b l e m  i n  i t s  
own r i g h t ,  we o u t  l i n e  b e l o w  t h e  se I f - t r a p p i n g  t h e o r y  
p r o p o s e d  by S e e g e r .
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2 . 4 . 1  S e l f - t r a p p i n g  o f  P o s i t r o n s  i n  M e t a l s
S e l f - t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  d e s c r i b e d  by S e e g e r  i s  a n a l o g o u s  
t o  t h e  Landau  t r a p p i n g  o f  e l e c t r o n s  [ L a n d a u , 1933 )  i n  i o n i c  
c r y s t a l s  l a t e r  e l a b o r a t e d  by P e k a r  ( 1 9 5 4 ) ,  F r o l i c h  ( 1 9 5 4 )  
and by Feynman ( 1 9 5 5 )  as p o l a r o n  t h e o r y .
S e e g e r  ( 1 9 7 5 )  a r g u e d  t h a t  b e c a u s e  o f  t h e  s c r e e n i n g  o f  
e l e c t r i c  f i e l d s  by a r e - d i s t r i b u t i o n  o f  c o n d u c t i o n  
e l e c t r o n s ,  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  a p o s i t i v e l y  c h a r g e d  p a r t i c l e  
w i t h  a m e t a l l i c  l a t t i c e  i s  o f  s h o r t  r a n g e .  T h e r e f o r e ,  
f o l l o w i n g  T oyozawa  ( 1 9 6 1 )  and T oyozawa  and Sumi  ( 1 9 7 4 ) ,  
S e e g e r  w r o t e  t h e  e n e r g y  f u n c t i o n a l  o f  t h e  s y s t e m  „ 
c o n s i s t i n g  o f  t h e  p o s i t r o n  d e s c r i b e d  by  a wave f u n c t i o n  
^ + ( r ) a n d  t h e  m e t a l  m a t r i x  as
E ( ^ \ , 0 ) = Y / { G ( r ) } ^  d ^ r  + e ^ / { i | ) ^  ( r )  G ( r )  d ^ r
2
+ ^  d ^ r  ( 2 . 1 7 )
2 m  + —  —
K i s  a c o m b i n a t i o n  o f  e l a s t i c  m o d u l i  and 0 ( r )  i s  t h e  
e l a s t i c  d i l a t i o n ,  i s  t h e  p o s i t r o n  d e f o r m a t i o n  p o t e n t i a l  
p a r a m e t e r  i n t r o d u c e d  by S e e g e r  ( 1 9 7 3 ) .  The f i r s t  t e r m  i s  
t h e  e l a s t i c  e n e r g y  o f  t h e  m e d i um ,  t h e  s e c o n d  t e r m  t h e  
e n e r g y  due t o  t h e  c o u p l i n g  o f  t h e  p o s i t r o n  w i t h  t h e  
e l a s t i c  s t r a i n  f i e l d  and t h e  l a s t  t e r m  t h e  k i n e t i c  e n e r g y .
The e n e r g y  f u n c t i o n a l  was m i n i m i s e d  f i r s t  w i t h  r e s p e c t  t o  
^ + ( r )  y i e l d i n g
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0 ( r )  = - —  1
( 2 . 1 8 )
and 2 e
E { ^ + ( r ) }  = / { V ^  } ^ d ^ r  - ( r ) } ^ d ^ r
S e e g e r  used  t h e  t r i a l  f u n c t i o n
i | ; ^ ( r )  = ( 2 k  ) “ exp  ( -TTK^r^ ) ( 2 . 1 9 )
w i t h  t h e  a d j u s t a b l e  p a r a m e t e r  % h a v i n g  t h e  d i m e n s i o n s  o f  
a wave n u m b e r ,  and o b t a i n e d
E ( K )  = 1 ^  -  i  ( 2 . . 20 )
The e n e r g y  m i n i mum E = 0 a t  k  = 0 r e p r e s e n t s  a f r e e
p o s i t r o n  s t a t e .
2
At  K ^ ^ * =  K / e ^  t h e  e n e r g y  i s  -maximum.  B u t  b e c a u s e
o f  t h e  p h y s i c a l  m e a n i n g  o f  k  as wave n u m b e r ,  an u p p e r
c u t - o f f  K^ i s  a p p l i e d  t o  i t .  I f  K ^ ^ * <  k ^ , t h e  e n e r g y
a t  t h e  c u t - o f f
and t h e  c o r r e s p o n d i n g  wave f u n c t i o n
( r )  = ( 2 k ^ ) ‘* exp( -7TK^ r ^  ) ( 2 . 2 2 )+ — o o
d e s c r i b e s  a l o c a l i s e d  p o s i t r o n  s t a t e .  T h i s  i s  a s i t u a t i o n  
a n a l o g o u s  t o  t h e  p o l a r o n  i n  i o n i c  c r y s t a l s .  The e x i s t e n c e  
o f  a l o c a l i s e d  s t a t e  w o u l d  t h e n  g i v e  r i s e  t o  c h a r a c t e r i s t i c  
a n n i h i l a t i o n  p a r a m e t e r s .
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T h e r e  a r e  t wo  d i f f e r e n t  s i t u a t i o n s  o f  t h e  l o c a l i s e d  s t a t e .
( a )  I f  E ( k ^ ) >  0 ,  t h e  s e l f - t r a p p e d  s t a t e  i s  m e t a s t a b l e  
w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  f r e e  s t a t e .  A t  l o w  t e m p e r a t u r e s  a l l  
p o s i t r o n s  w i l l  r e s i d e  i n  f r e e  B l o c h  s t a t e s ,  b u t  a t  h i g h e r  
t e m p e r a t u r e s  a f r a c t i o n . o f  t he m w i l l  be e x c i t e d  i n t o  t h e  
m e t a s t a b l e  s t a t e s .
( b )  I f  E ( k ^ )  < 0 , t h e  l o c a l i s e d  s t a t e  i s  s t a b l e ,  b u t  
t h e  f r e e  s t a t e  i s  m e t a s t a b l e .
S e e g e r  b e l i e v e s  t h a t  b e c a u s e  o f  t h e  s t r o n g e r  c o n d i t i o n  
r e q u i r e d  by ( b )  t h a n  by ( a ) ,  a s t a b l e  s e l f - t r a p p e d  s t a t e  
i s  l e s s . l i k e l y  t h a n  a m e t a s t a b l e • o n e .
Quan t um m e c h a n i c a l  c a l c u l a t i o n s  o f  t h e  f r a c t i o n s  P . a n d  P ,f  s t
o f  f r e e  and s e l f - t r a p p e d  p o s i t r o n s  g i v e  
P f CT )  = (1 + A T ' L x p ( - E ( i c ^ ) / k T ) } ' ' '
( 2 . 2 3 )
P g [ T )  = (1 + A " ^ T : e x p ( + E ( K g ) / k T ) } " 1
2 2
wh e r e  A = :  ( v V v j , ) { j ^  } f  n w i t h  n t h e  a t o m i c  v o l u m e
and \ ) j  and v j . t h e  v i b r a t i o n a l  f r e q u e n c i e s  o f  t h e  c r y s t a l  
w i t h  f r e e  and s e l f - t r a p p e d  p o s i t r o n s  r e s p e c t i v e l y .
I n  t h e  a b s e n c e  o f  any  v a c a n c i e s ,  t h i s  m o d e l  t h e n  p r e d i c t s  
a p a r a m e t e r  F o f  v a l u e
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F ' FfPf + FstPst '2.24)
w h e r e  F , i f  t h e  F - v a l u e  c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  s e l f -  s t
t r a p p e r d  s t a t e .
W i t h  t h e  a p p r o p r i a t e  c h o i c e  o f  p a r a m e t e r s ,  S e e g e r  
r e c k o n s  t h a t  t h i s  e q u a t i o n  f i t s  t h e  l o w  t e m p e r a t u r e  
r e g i o n  o f  t h e  c u r v e  f o r  cadmi um o b t a i n e d  by L i c h t e n b e r g e r  
e t  a l  ( 1 9 7 5 ) .
T h i s  i n t e r p r e t a t i o n  on t h e  b a s i s  o f  s e l f  t r a p p i n g  w i l l  be 
d i s c u s s e d  a g a i n  i n  t h e  l i g h t  o f  o u r  own m e a s u r e m e n t s .
V e r y  r e c e n t l y ,  h o w e v e r ,  s t r o n g  t h e o r e t i c a l  o b j e c t i o n s  
a g a i n s t  S e e g e r ' s  m o d e l  o f  s e l f - t r a p p i n g  h ave  been r a i s e d .  
Hodges  and T r i n k a u s  ( 1 9 7 6 )  s t a r t i n g  f r o m  t h e  o u t  s e t  w i t h  
a l a t t i c e  t h e o r y  w h i c h  a v o i d s  a wave n um b e r  c u t - o f f  
c e n t r a l  i n  S e e g e r ' s  w o r k ,  f o u n d  t h a t  t h e  p a r t i c l e - l a t t i c e  
c o u p l i n g  ( o r  t h e  d e f o r m a t i o n  p o t e n t i a l )  n e c e s s a r y  f o r  
s e l f - t r a p p i n g  i s  t o o  l a r g e  t o  be r e a l i s t i c  f o r  m e t a l s .  
Leung  e t  a l  ( 1 9 7 6 )  w o r k i n g  w i t h i n  t h e  f r a m e  w o r k  o f  a 
c o n t i n u u m  m o d e l  had s i m i l a r  o b j e c t i o n s  t o  S e e g e r ' s  t h e o r y  
They  i m p o s e d  a wave n um b e r  c u t - o f f  a t  t h e  s t a r t  and 
i n c l u d e d  t h i s  c o n d i t i o n  i n  t h e  m i n i m i s a t i o n  o f  t h e  e n e r g y  
f u n c t i o n a l  o f  t h e  same f o r m  as t h e  one used  by S e e g e r .  
T h e i r  r e s u l t s  a l s o  s u g g e s t  t h a t  t h e  p o s i t r o n  - l a t t i c e  
c o u p l i n g  s t r e n g t h  i s  f a r  t o o  s m a l l  t o  c a us e  s e l f - t r a p p i n g ,  
They  a l s o  i n d i c a t e d  t h a t  i f  a p o s i t r o n  we r e  s e l f - t r a p p e d
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i t  w o u l d  p r o d u c e  u n r e a l i s t i c  d i l a t i o n s  w h i c h  a r e  t o o  
l a r g e  and r a p i d l y  v a r y i n g  f o r  t h e  h a r m o n i c  m o d e l  t o  
be v a l i d .
2 . 5  A p p l i c a t i o n s  o f  P o s i t r o n  T r a p p i n g  by D e f e c t s  
When t h e  m e t a l  d e f e c t  s p e c t r u m  i s  known ,  t h e  t r a p p i n g  m o d e l  
i s  f o u n d  t o  a p p l y  v e r y  w e l l .  When t h e  d e f e c t s  a r e  unknown 
and p o s s i b l y  c h a n g i n g  w i t h  t i m e ,  t h e  t r a p p i n g  m o d e l  c o u l d  
be a p p l i e d  t o  s t u d y  t h e i r  n a t u r e  and c o n c e n t r a t i o n s .  
T r i f t s h a u s e r  ( 1 9 7 5 )  has g i v e n  e v i d e n c e  f r o m  p o s i t r o n  
a n n i h i l a t i o n  t h a t  v a c a n c i e s  i n  e l e c t r o n  i r r a d i a t e d  c o p p e r  
merge  i n t o  c l u s t e r s  d u r i n g  i s o c h r o n a l  a n n e a l i n g .  P e t e r s e n  
e t  a l  ( 1 9 7 4 )  s t u d i e d  t h e  a n n e a l i n g  and f o r m a t i o n  o f  v o i d s  
i n  n e u t r o n - i r r a d i a t e d  m o l y b d e n u m .  The s t u d y  o f  d e f e c t s  
p r o d u c e d  by p l a s t i c  d e f o r m a t i o n  o f  m e t a l s  has  been 
one f l o u r i s h i n g  a r e a  o f  a p p l i c a t i o n  (Mac K e n z i e , 1 9 7 0 ,
H a u t e j a r v i , 1 9 7 0 ,  Snead e t  a l , 1 97 1 ,  C o t t e r i l l  e t  a l ,  1972 e t c )
Doyama e t  a l  ( 1 9 7 3 )  s t u d i e d  t r a p p i n g  by  i m p u r i t i e s  and 
i m p u r i t y - v a c a n c y  c o m p l e x e s  i n  m e t a l s .
The m e t ho d  has  a l s o  been a p p l i e d  s i n c e  t h e  e a r l y  s t a g e s  
o f  i t s  e v o l u t i o n  t o  S t ud y  i o n i c  c r y s t a l s  ( G o l d a n s k i i  and 
P r o k o p ' e v , 1 9 6 5 , 1 9 6 6 ,  P r o k o p ' e v , 1 9 6 6 ,  B r a n d t , 1967 )  C o l o u r  
c e n t r e s  i n  i o n i c  c r y s t a l s  a r e  known t o  t r a p  p o s i t r o n s  
( B r a n d t , 1967 ,  D u p a s q u i e r , 1 9 7 0 ) .
One n o v e l  a t t e m p t  has been t o  s t u d y  s u r f a c e  s t a t e s  i n  m e t a l s  
E x p e r i m e n t a l  e v i d e n c e  o f  t r a p p i n g  by s u r f a c e  s t a t e s  ( B r a n d t  
and P a u l i n , 1 97 2 ,  G a i n o t t i  and C h e z z i , 1 9 7 2  and Chaung and
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T a o , 1 9 7 3 )  have  been s u p p o r t e d  by t h e o r y  ( Ho d ge s  and S t o t t ,
1 9 7 3 )
The mo s t  s u c c e s s f u l  and e a r l i e s t  o f  t h e  a p p l i c a t i o n s  o f  
p o s i t r o n  t r a p p i n g  i s  t h e  s t u d y  o f  e q u i l i b r i u m  v a c a n c y  
c o n c e n t r a t i o n s  i n  m e t a l s .  B e s i d e s  b e i n g  an a l t e r n a t i v e  t o  
e a r l i e r  e s t a b l i s h e d  m e t h o d s ,  i t  has t h e  u n i q u e  f e a t u r e  o f
-  6b e i n g  v e r y  s e n s i t i v e  t o  s m a l l  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n s  ( « . 1 0  )
I t  p r o v e s  m o s t  s e n s i t i v e  f o r  c o n c e n t r a t i o n s  f o r  w h i c h  
o t h e r  m e t h o d s  f a i l e d .  A n o t h e r  q u a l i f i c a t i o n  i s  t h e *  
c o n v e n i e n c e  o f  b e i n g  an e q u i l i b r i u m  m e a s u r e m e n t  w i t h  
n o n - e q u i l i b r i u m  m e a s u r e m e n t s  o p t i o n a l .  I n  a d d i t i o n ,  t h e  
v a r i e t y  o f  p o s i t r o n  t e c h n i q u e s  a g a i n  p r o v i d e  a l t e r n a t i v e  
m e t h o d s  o f  m e a s u r e m e n t .
Th i s ,  w o r k  w i l l  be c o n c e r n e d  m a i n l y  w i t h  t h e  t r a p p i n g  oF 
p o s i t r o n s  by v a c a n c i e s  i n  m e t a l s  and a l s o  by d i s l o c a t i o n s .
We w i l l  t h e r e f o r e ,  b r i e f l y  t o u c h  upon t h e  s u b j e c t  o f  
e q u i l i b r i u m  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n s  i n  m e t a l s .
2 . 6  P o i n t  D e f e c t s  i n  M e t a l s
Many o f  t h e  p r o p e r t i e s  o f  s o l i d s  a r e  v e r y  w e l l  e x p l a i n e d  
i n  t e r m s  o f  t h e  a r r a n g e m e n t  o f  c o n s t i t u e n t  a t o m s .  
P a r t i c u l a r l y  i m p o r t a n t  i s  t h e  r e g u l a r i t y  o f  s t r u c t u r e  o f  
c r y s t a l s .  The p r e s e n c e  o f  c e r t a i n  t y p e s  and c o n c e n t r a t i o n s  
o f  i r r e g u l a r i t i e s  o r  d e f e c t s  m o d i f y  t h e  c r ÿ s t a l  p r o p e r t i e s .  
I m p o r t a n t  t y p e s  o f  d e f e c t s -  i n  m e t a l s  a r e  v a c a n t  l a t t i c e
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s i t e s  o r  v a c a n c i e s ,  i n t e r s t i t i a l  a t o m s ,  i m p u r i t y  a t o m s ,  
d i s l o c a t i o n  l i n e s ,  s t a c k i n g  f a u l t s  and o t h e r  p l a n a r  d e f e c t s  
and g r a i n  b o u n d r i e s  ( T h o mp s o n ,  1 9 6 9 ,  H e n d e r s o n ,  1 9 7 2 ) .
F o r  a m e t a l l i c  l a t t i c e  a t  a F i x e d  t e m p e r a t u r e  b o t h  v a c a n c i e s  
and i n t e r s t i t i a l s  a r e  p r e s e n t  i n  c o n c e n t r a t i o n s  w h i c h  a r e  
n e c e s s a r y  t o  m a i n t a i n  t h e  t h e r m o d y n a m i c  e q u i l i b r i u m .
A c c o r d i n g  t o  s t a t i s t i c a l  t h e r m o d y n a m i c s ,  t h e  e q u i l i b r i u m  
a t o m i c  c o n c e n t r a t i o n  o f  s i n g l e  v a c a n c i e s  i s  g i v e n  by 
( T h o mp s on ,  1969)
= e x p C A s F ^ / k )  e x p ( - E F ^ / k T )  ( 2 . 2 5 )
F Fw h e r e  and E ^ ^  a r e  e n t r o p y  and e n e r g y  o f  f o r m a t i o n
o f  a m o n o - v a c a n c y . F o r  m o s t  m e t a l s  E ^ ^  i s  o f  o r d e r  1 e V j  
t h u s  a t  room t e m p e r a t u r e  ^ i s  v e r y  s m a l l .
A t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s  w o u l d  i n c r e a s e  and t h e r e  i s  t h e
p o s s i b i l i t y  t h a t  n e i g h b o u r i n g  v a c a n c i e s  merge  t o g e t h e r  t o  
f o r m  m u l t i - v a c a n c i e s  c h i e f  among w h i c h  a r e  t h e  d i - v a c a n c i e s .  
The e q u i l i b r i u m  d i - v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n  i s  g i v e n  by
C2 ^ = " |  e x p ( A S 2 y / k )  e x p ( B 2 ^ / k T )  ( 2 . 2 6 )
w h e r e  ^ ^ 2 \ j  ^^  t h e  a s s o c i a t i o n  e n t r o p y  and 6 2 ^  i s  t h e  b i n d i n g  
e n e r g y  o f  a d i - v a c a n c y  and z i s  t h e  c o - o r d i n a t i o n  n umbe r  
o f  t h e  c r y s t a l .  The d i - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  E^. ,  can beti. V
w r i t t e n  as
F2 v  = 2 E-F^- 02^  ( 2 . 2 7 )
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and 6 2 ^ can be w r i t t e n  i n  an e x p o n e n t i a l  f o r m
^2v~  C o n s t  e x p ( - E 2 ^ / k T )  ( 2 . 2 8 )
Many a t t e m p t s  have  been made t o  c a l c u l a t e  E ^ ^  t h e o r e t i c a l l y  
F o r  many m e t a l s  i t  s t i l l  r e m a i n s  a d e f i a n t  p r o b l e m .
C l a s s i c a l  m e t h o d s  o f  d e t e r m i n a t i o n  o f  v a c a n c y  f o r m a t i o n  
e n e r g i e s  a r e  by  e l e c t r i c a l  r e s i s t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  o r  by  
c o m p a r i n g  t h e  r e l a t i v e  l a t t i c e  e x p a n s i o n  A l / 1  w i t h  t h e  
r e l a t i v e  ch an g e  o f  X - r a y  l a t t i c e  p a r a m e t e r  A a / a  .
M e t a l l i c  e l e c t r i c a l  r e s i s t i v i t y  i s  g i v e n  by M a t h e s s e n ' s  l a w
m Vp
P q = Z ( 2 . 2 9 )
w h e r e  m^ and e a r e  t h e  mass and c h a r g e  o f  t h e  e l e c t r o n ,
Vp i s  t h e  F e r m i  v e l o c i t y  and and a r e  t h e  t o t a l  
s c a t t e r i n g  c r o s s - s e c t i o n  and c o n c e n t r a t i o n  o f  d e f e c t s  o f  
t y p e  r .  V a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g i e s  have  been d e d u c e d  f r o m  
m e a s u r e m e n t s  o f  e l e c t r i c a l  r e s i s t i v i t y  o f  e i t h e r  h e a t e d  
o r  q u e n c h e d  m e t a l s  ( s e e  f o r  e . g .  B a u e r l e  and K o e h l e r , 1 9 5 7 ,  
Simmons and B a l u f f i , 1 9 6 0 ,  A s c o l i  e t  a l , 1 9 7 0 ) .
The d r a w b a c k  o f  t h i s  m e t h o d  i s  t h a t  b e c a u s e  o f  à n h a r m o n i c  
e f f e c t s  t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  p due t o  p h o n o n -  
s c a t t e r i n g  i s  n o t  known ( S e e g e r , 1 9 7 3 ) .
The me t ho d  i n  w h i c h  A l / 1  and A a / a  a r e  c o mp a r ed  i s  based  
on t h e  r e l a t i o n  ( T h o m p s o n , 1 9 6 9 )
= 3 ( A 1 / 1  -  A a / a )  ( 2 . 3 0 )
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T h i s  m e t h o d  i s  s e n s i t i v e  o n l y  a t  h i g h  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n s  
w h e r e  t h e  d i - v a c a n c y  c o n t r i b u t i o n  i s  a p p r e c i a b l e .  The 
l i m i t a t i o n  i s  t h e  n a r r o w  t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t .  
Simmons and B a l u f f i  ( 1 9 6 0 , 1 9 6 3 )  used  t h i s  m e t h o d  t o  
d e t e r m i n e  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n s .
U n d e r  c e r t a i n  c o n d i t i o n s  ( e . g .  a f t e r  q u e n c h i n g ,  p l a s t i c  
d e f o r m a t i o n  o r  i r r a d i a t i o n )  a l a r g e  s u p e r s a t u r a t i o n  o f  
p o i n t  d e f e c t s  may e x i s t  and e v e n t u a l l y  l e a d  t o  more  e x t e n s i v e  
f o r m s  o f  d e f e c t s  s u c h  as l i n e  d i s l o c a t i o n s ,  s t a c k i n g  f a u l t s  
and o t h e r  p l a n a r  d e f e c t s .  These  f o r m s  o f  d e f e c t s  a r e  more  
e x t e n d e d  and t h e i r  s t r u c t u r e  i s  e s s e n t i a l l y  more  c o m p l e x .
I n  g e n e r a l ,  t h e s e  d e f e c t s  a r e  t h e r m a l l y  more  s t a b l e  t h a n  
p o i n t  d e f e c t s .
S in ' ce  a v a c a n c y  r e p r e s e n t s  a r e m o v a l  o f  a p o s i t i v e l y  c h a r g e d  
i o n  and a d i s l o c a t i o n  i s  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  d i s p l a c e m e n t  
o f  p o s i t i v e  c h a r g e s ,  t h e  p o s i t r o n  has an a f f i n i t y  f o r  t h e s e  
d e f e c t s ,  and t h e  phenomenon  o f  t r a p p i n g  i s  a c o n s e q u e n c e  
o f  t h i s  a f f i n i t y .
6 8
CHAPTER 3 INSTRUMENTAL DETAILS
3 .1  The S p e c t r o s c o p y  S y s t e m s
I n  t h e  e x p e r i m e n t a l  i n v e s t i g a t i o n s  o f  t h e  i n t e r a c t i o n s  o f  
p o s i t r o n s  w i t h  d e f e c t s  i n  m e t a l s  and o f  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  
i n  l i q u i d  h e l i u m - 3  and h e l u i m - 4 ,  we have  e m p l o y e d  t h e  
D o p p l e r  b r o a d e n i n g  t e c h n i q u e .  H i g h  r e s o l u t i o n  g a m m a - r a y  
d e t e c t o r s  hove  been used  t o  o b s e r v e  t h e  a n n i h i l a t i o n  
l i n e  s h a p e s .  As p r e v i o u s l y  d i s c u s s e d ,  e ven  w i t h  t h e  b e s t  
a v a i l a b l e  d e t e c t o r s ,  t h i s  m e t h o d  i s  s t i l l  i n f e r i o r  t o  t h e  
a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  t e c h n i q u e  when i t  comes t o  r e s o l v i n g  
f i n e  d e t a i l s .  B u t  t h i s  w e a k n e s s  i s  c o m p e n s a t e d  f o r  by i t s  
s u p e r i o r  d a t a  c o l l e c t i o n  e f f i c i e n c y .  B e a r i n g  i n  m i n d  
t h e  i m p o r t a n c e  o f  a c h i e v i n g  good r e s o l u t i o n  and r e t a i n i n g  
t h e  p o p u l a r  f e a t u r e s  o f  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d ,  
we a s s e m b l e d  and p u t  t o  use t wo  i n d e p e n d e n t  s p e c t r o s c o p y  
s y s t e m s .
3 . 1 . 1  S p e c t r o s c o p y  S y s t e m  A
I t  c o n s i s t s  o f  a p l a n a r  ( 10  mm d i a m e t e r  x 4 . 7 5  mm t h i c k n e s s )  
G e ( L i )  l o w  e n e r g y  p h o t o n  d e t e c t o r  m a n u f a c t u r e d  by O r t e c  L t d .  
D e s p i t e  i t s  r e l a t i v e l y  l o w  p h o t o - p e a k  e f f i c i e n c y  a t  511 keV,  
t h e  c o u n t i n g  r a t e s  o b t a i n e d  a r e  g i g h  e nough  t o  j u s t i f y  
i t s  u s e . A n  O r t e c  471 m a i n  a m p l i f i e r  was e m p l o y e d  w i t h  
a p u l s e  s h a p i n g  t i m e  o f  4 m i c r o - s e c o n d s .  U n i p o l a r  o u t - p u t  
p u l s e s  o f  a b o u t  8 v o l t s  f o r  t h e  511 keV p h o t o - p e a k  w e r e
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o b t a i n e d  and a n a l y s e d  by a N o r t h e r n  S c i e n t i f i c  NS-600  
2048 c h a n n e l  a n a l y s e r .  The m u l t i - c h a n n e l  a n a l y s e r  (MCA) has
o n l y  512 c h a n n e l  memory c a p a c i t y ,  and o n l y  t h e  r e g i o n  o f
t h e  p h o t o - p e a k  was s c a n n e d  by d i g i t a l  o f f - s e t  i n  t h e  l a s t
q u a r t e r  o f  t h e  2048 c h a n n e l s .
A t  a c o u n t  r a t e  o f  1 . 5  kHz t h e  s y s t e m  o f f e r s  an o v e r  a l l  
r e s o l u t i o n  o f  1 . 1 5  keV FWHM a t  511 keV.  W i t h  t h e  p e a k  
p o s i t i o n  on c h a n n e l  2 0 0 0 , t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  o f  c o p p e r  
has a FWHM o f  a b o u t  12 c h a n n e l s .  The d a t a  f o r  t h e  s t u d i e s  
o f  v a c a n c y  f o r m a t i o n  i n  c o p p e r  ( c h a p t e r  4)  w e r e  r e c o r d e d  
w i t h  t h i s  s y s t e m .
T h i s  a r r a n g e m e n t  was l a t e r  m o d i f i e d  by i n s e r t i n g  a b a c k - b i a s e d  
a m p l i f i e r  ( 0 r t e c - 4 0 8 A )  b e f o r e  t h e  MCA. T h i s  made i t  p o s s i b l e  
t o  i n c r e a s e  t h e  g a i n  and e n l a r g e  t h e  e n e r g y / c h a n n e l  s c a l e ,  
and a t  t h e  same t i m e  r e c o r d  t h e  s p e c t r u m  i n  t h e  e a r l y  
c h a n n e l  n u m b e r s ,  t h u s  r e d u c i n g  t h e  MCA d e a d - t i m e .  The 
s t a b i l i t y  o f  p ea k  p o s i t i o n  was + 0 . 5  c h a n n e l  w i t h o u t  t h e  
b i a s e d  a m p l i f i e r  and a b o u t  +1 c h a n n e l  w i t h  t h e  b i a s e d  
a m p l i f i e r .  A n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  w e r e  r e c o r d e d  w i t h  t h i s  
m o d i f i e d  v e r s i o n  f o r  l i q u i d  H e - 3  and H e - 4  ( c h a p t e r  8 ) .
3 . 1 . 2  S p e c t r o s c o p y  S y s t e m  B
I n  t h i s  s e t  up t h e  d e t e c t o r  was an i n t r i n s i c  g e r m a n i u m  
p l a n a r  d e t e c t o r  (16 mm d i a m e t e r  x 1 0  mm t h i c ' k n e s s )  f o r  l o w  
e n e r g y  p h o t o n s  s u p p l i e d  by P r i n c e t o n  Gamma-Tech L t d .
The c o n s i d e r a b l y  l a r g e r  v o l u m e  t h a n  t h a t  o f  t h e  d e t e c t o r
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F I G .  3 . 1 ( b )  S p e c t r o s c o p y  s y s t e m  B
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i n  s y s t e m  A r e s u l t e d  i n  a b o u t  f o u r  t i m e s  b e t t e r  p h o t o - p e a k  
e f f i c i e n c y .  The c h o i c e  o f  t h i s  d e t e c t o r  was a good 
c o m p r o m i s e  b e t w e e n  t h e  s t r i j g e n t  demands o f  r e s o l u t i o n  and 
c o u n t  r a t e .  I n c o r p o r a t e d  i n t o  t h e  s y s t e m  was an o p t i c a l  
f e e d - b a c k  p r e - a m p l i f i e r .  The p u l s e s  w e r e  t h e n  s h a p e d  and 
a m p l i f i e d  by a T e n n e l a c . T C - 2 0 5  m a i n  a m p l i f i e r .  U n i p o l a r  
o u t p u t  p u l s e s  o f  s h a p i n g  t i m e  8 m i c r o - s e c o n d  w e r e  o b t a i n e d  
and g a i n  was s e t  s u ch  t h a t  t h e  f u l l  e n e r g y  511 keV p u l s e s  
w e r e  a b o u t  6 v o l t s  a m p l i t u d e .  A l i n k  s y s t e m s  MCA c o n t r o l l e d  
by a N o v a - 2 , ( 8  k memory )  c o m p u t e r  was u sed  w i t h  a *
Laben 8215 a n a l o g u e - t o - d i g i t a l - c o n v e r t e r  ( A DC ) ,  r e p u t e d  
f o r  i t s  h i g h  s t a b i l i t y  and f a s t  c o n v e r s i o n  r a t e  ( 4 . 5  m i c r o ­
s e c o n d  + p u l s e  r i s e  t i m e  f o r  a l l  p u l s e  a m p l i t u d e s ) .
N e i t h e r  t h e  p a r a p h a n e l i a  o f  a d i g i t a l  s t a b i l i s e r  n o r  a 
p u l s e  p i l e - u p  r e j e c t o r  was i n c l u d e d .  A d i g i t a l  s t a b i l i s e r  
w o u l d  c e r t a i n l y  i m p r o v e  t h e  s t a b i l i t y  o f  p e a k  p o s i t i o n .
B u t ,  a p u l s e  p i l e - u p  r e j e c t o r  i s  d e s i r a b l e  o n l y  i n  s i t u a t i o n s  
w h e r e  c o u n t  r a t e s  a r e  e x t r e m e l y  h i g h  and b e y o n d  c o n t r o l .
A t  c o n t r o l l e d  c o u n t  r a t e s  w h e r e  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  p u l s e s  
o v e r - l a p p i n g  i s  s m a l l  t h e r e  i s  no n e c e s s i t y  f o r  t h e  use 
o f  t h i s  i n s t r u m e n t .
The v a r i a t i o n  o f  t h e  r e s o l u t i o n  w i t h  t o t a l  c o u n t  r a t e  a t  
514 keV i s  shown i n  f i g u r e  3 . 2 .  A t  3 . 0  kHz ,  t h e r e  i s  no 
a p p r e c i a b l e  d e g r a d a t i o n  o f  r e s o l u t i o n  w h i c h  was 1 . 1 5  keV 
FWHM f o r  t h e  514 keV S r - 8 5 *  l i n e .  The c h o s e n  o p t i m u m  c o u n t
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r a t e  was 3 . 0  kHz .  H i g h e r  c o u n t  r a t e s  w e r e  a v o i d e d  f o r  
t wo  r e a s o n s  -  f i r s t ,  t h e  a c c o m p a n y i n g  p o o r e r  r e s o l u t i o n  
w h i c h  d e t e r i o a t e s  r a p i d l y  as t h e  c o u n t  r a t e  i s  i n c r e a s e d ,  
and s e c o n d ,  even  i f  t h e  f i r s t  p r o b l e m  was o v e r c o m e  by 
i n s e r t i n g  a p i l e - u p  r e j e c t o r  t h e  u s e f u l  c o u n t  r a t e  w o u l d  
n o t  have  i m p r o v e d  a p p r e c i a b l y .
The a n n i h i l a t i o n  l i n e  f o r  a n n e a l e d  c o p p e r  o b s e r v e d  w i t h  
t h i s  s y s t e m  i s  shown i n  f i g u r e  3 . 3  c o m p ar e d  w i t h  t h e  514 keV 
ga m m a - r a y  l i n e  t a k e n  u n d e r  i d e n t i c a l  c o n d i t i o n s .
3 . 1 . 3  C a l i b r a t i o n  o f  t h e  S p e c t r o m e t e r s  
I n  t h e  d e c o n v o l u t i o n  o f  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r a l  l i n e s ,  
a k now k edge  o f  t h e  shape  o f  t h e  s y s t e m  r e s p o n s e  t o  a p u r e  
g am ma - r a y  l i n e  ( n e g l i g i b l e  i n t r i n s i c  w i d t h )  i s  v e r y  
i m p o r t a n t .  To o b t a i n  t h e  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n  f o r  t h e  r e g i o n  
c e n t e r e d  a r o u n d  511 keV,  t wo  d i f f e r e n t  c a l i b r a t i o n  
p r o c e d u r e s  w e r e  a d o p t e d  f o r  t h e  t wo  s y s t e m s .
3 . 1 . 3,1 C a l i b r a t i o n  o f  S y s t e m  A
L i n e  s h a p e s  f o r  g am m a - r a y s  o f  d i f f e r e n t  e n e r g i e s  w e re  
r e c o r d e d  s e p a r a t e l y .  Each l i n e  was f i t t e d  by c o m p u t e r  t o  
an a n a l y t i c a l  f u n c t i o n  t o  g e t  t h e  c h a r a c t e r i s t i c  p a r a m e t e r s  
o f  t h e  l i n e  s h a p e s .  The g r a d u a l  and s y s t e m a t i c  v a r i a t i o n  
o f  each  p a r a m e t e r  a l l o w s  a c o n f i d e n t  d e t e r m i n a t i o n  by 
i n t e r p o l a t i o n  t h e  p a r a m e t e r s  a t  511 keV.  The r e s u l t i n g  
shape  h o w e v e r  i s  f o u n d  t o  dep e nd  s l i g h t l y  on t h e  f i t t i n g  
f u n c t i o n  u s e d .
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F i r s t ,  t h e  f u n c t i o n  g i v e n  i n  p r o g r a m  Sampo ( R o u t t i  and 
P r u s s i n , 1 9 6 9 )  e x t e n s i v e l y  a p p l i e d  i n  n u c l e a r  s p e c t r o s c o p y  
was t r i e d .  I t  has  t h e  f o r m
P CI )  = A + B C I - Ï ) + H e x p { - ( I - i ) ^ / 2 a o } f o r  | l - C L | < I  < f+CHj
= A + B ( I - i )  +Hexp  ^ } f o r  I  < | I - C L 1  ( 3 . 1 )
2 ao
= A  + B ( I - I ) + H e x p { ^ ^ l ^ ^ : ^ ^ - C H ) }
2 a
w h e r e  A + B ( I - I )  i s  t h e  l i n e a r  b a c k g r o u n d ,  Ï  i s  t h e  c e n t r o i d
o f  t h e  p e a k ,  a i s  t h e  w i d t h  p a r a m e t e r  and CL and CH a r e  
0
t h e  l o w e r  and  h i g h e r  e n e r g y  s i d e  t a i l i n g  p a r a m e t e r s .
F i g u r e  3 . 4 a  shows t h e  v a r i a t i o n  o f  Sampo s h a p e  p a r a m e t e r s  
w i t h  e n e r g y .  S i n c e  t h i s  f u n c t i o n  d oe s  n o t  s a t i s f a c t o r i l y  
a c c o u n t  f o r  t h e  p l a t e a u  t r a i l i n g  on t h e  l o w  e n e r g y  s i d e  
o f  t h e  p e a k ,  t h e  r e s i d u a l s  w e r e  m a n u a l l y  w o r k e d  o u t  and 
u sed  as a d d i t i v e  c o r r e c t i o n s  i n  t h e  c a l c u l a t e d  p e a k .
L a t e r  t h i s  f u n c t i o n  was r e p l a c e d  by  a more  a p p r o p r i a t e  
f u n c t i o n  g i v e n  by  D o j o  ( 1 9 7 4 )  w i t h  a p r o v i s i o n  f o r  t h e  
l o w . e n e r g y  p l a t e a u .  I t  was w r i t t e n  as
-  2
F [ I )  = A + ex p  +h e r f  f o r
2 qo e
= A + ex p  + e r f .  f o r  Ï  < I - C L
2 oo e
( 3 . 2 )
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The p a r a m e t e r s  w e r e  a d j u s t e d  by p r o g r a m  CURFIT ( s e e  a p p e n d i x ]  
and t h e i r  s y s t e m a t i c  v a r i a t i o n  i s  shown i n  f i g u r e  3 . 4 b .
The r e s p o n s e  f u n c t i o n s  d e r i v e d  f r o m  t h e  t wo  s h a p e  f u n c t i o n s  
w e r e  o n l y  n o m i n a l l y  d i f f e r e n t  m a i n l y  i n  t h e  o u t e r  w i n g s .
3 . 1 . 3 . 2  S y s t e m  B C a l i b r a t i o n
I n  t h i s  c a s e  a more  d i r e c t  m e t h o d  was a d o p t e d  by u s i n g  
a 514 keV S r - 6 5  l i n e  t o  r e p r e s e n t  t h e  gamma r a y s  a r o u n d  
511 keV.  The v e r y  g r a d u a l  c h an g e  o f  t h e  s hap e  p a r a m e t e r s  
w i t h  e n e r g y  e n s u r e  t h a t  t h i s  i s  l e g i t i m a t e .  The 514 keV 
l i n e  was s c a n n e d  a t  3 . 0  kHz t o  a c c u m u l a t e  up t o  a b o u t  
1 0 ^ c o u n t s  i n  t h e  p ea k  and m e a s u r e m e n t s  w e r e  r e p e a t e d .
The s m a l l  b a c k g r o u n d  p r e s e n t  due t o  e x t e r n a l  and i n t e r n a l  
r a d i a t i o n s  was n o t  v e r y  s i g n i f i c a n t ,  and was a p p r o x i m a t e d  
by a l i n e a r  e x t r a p o l a t i o n  o f  c o u n t s  i n  c h a n n e l s  f a r  f r o m  
and a bo ve  t h e  p e a k  and t h e n  s u b t r a c t e d  f r o m  t h e  o b s e r v e d  
s p e c t r u m  t o  o b t a i n  t h e  c o r r e c t  r e s p o n s e  f u n c t i o n .
3 . 1 . 4  C o m p a r i s o n  o f  t h e  Two S p e c t r o s c o p y  S y s t e m s  
B o t h  s y s t e m s  g ave  a b o u t  t h e  same e n e r g y  r e s o l u t i o n ,  b u t  
s y s t e m  B has  b e t t e r  e f f i c i e n c y  and s t a b i l i t y  t h a n  A.
The f a s t  ADC w i t h  4 k memory  o f  MCA r e n d e r e d  t h e  use  o f  a 
b i a s e d  a m p l i f i e r  u n n e c e s s a r y  i n  s y s t e m  B.  D a t a  r a t e s  w e r e  
h i g h e r  by  a b o u t  4 t i m e s .
I n  s h ap e  c a l i b r a t i o n s ,  t h e  use  o f  a 514 keV g a m m a - r a y  l i n e  
a p p e a r e d  t o  o f f e r  a more p r e c i s e  r e s p o n s e  f u n c t i o n  t h a n  t h e
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one o b t a i n e d  f o r  s y s t e m  A. T h i s  d i r e c t  m e t h o d  c o u l d  have  
been u sed  f o r  s y s t e m  A a l s o  i f  i t  w e r e  n o t  f o r  a s e r i o u s  
b r e a k  down a f t e r  t h e  m e a s u r e m e n t s  w h i c h  was r e p a i r e d  by 
r e - d r i f t i n g  t h e  d e t e c t o r  w i t h  l i t h i u m .  The r e p a i r e d  d e t e c t o r  
c o u l d  h a r d l y  be t h e  same as b e f o r e .
S i n c e  s y s t e m  B c o n s t i t u t e s  a s u p e r i o r  s p e c t r o m e t e r  t h a n  A,  
a l l  l a t e r  m e a s u r e m e n t s  v i z .  t h o s e  f o r  t h e  s t u d y  o f  t r a p p i n g  
r a t e s  i n  d e f o r m e d  c o p p e ^ è n d  t r a p p i n g  by  v a c a n c i e s  i n  s i l v e r  
and i n d i u m  w e r e  made w i t h  s y s t e m  B.
When t h e s e  s y s t e m s  a r e  c o m p ar e d  t o  t h o s e  c o mmo n l y  u sed  i n  
s i m i l a r  w o r k  by  o t h e r  g r o u p s ,  r e s o l u t i o n s  o f  1 . 1 5  keV 
a c h i e v e d  by  t h e s e  s y s t e m s  a p p e a r  t o  be t h e  b e s t .  Some 
r e c e n t l y  q u o t e d  r e s o l u t i o n s  a r e  1 . 5  keV ( J a ck m a n  e t  a l ,  1 9 7 4 ] ,
1 . 6  keV (Dauwe e t  a l ,  1 9 7 4 ] ,  1 . 3  keV C L i c h t e n b e r g e r  e t  a l , 1 9 7 5 ] ,  
and 1 . 1 2  k e v  ( M a n t l  and T r i f t s h a u s e r , 1 9 7 5 ] .
Gamma- ray  d e t e c t i o n  s y s t e m s  a r e  no e x c e p t i o n  t o  t h e  g e n e r a l  
r u l e  i n  p h y s i c s  t h a t  b e t t e r  r e s o l u t i o n  i s  o b t a i n e d  a t  t h e  
e x p e n s e  o f  e f f i c i e n c y .  Thus  e ven  w i t h  t h e  more  e f f i c i e n t  
s y s t e m  B,  we r e q u i r e  l o n g e r  c o u n t i n g  t i m e s  t o  a c h i e v e  
c o m p a r a b l e  s t a t i s t i c a l  a c c u r a c y  as o t h e r s .
The q u e s t i o n  o f  s t a b i l i t y  o f  p e a k  p o s i t i o n  i s  v e r y  i m p o r t a n t ,
A s m a l l  d r i f t  w o u l d  mean e x t r a  b l u r r i n g  o f  t h e  s p e c t r u m ,  
and i f  t h e  d r i f t  o c c u r s  d u b i n g  t h e  p e r i o d  o f  a r u n  by an
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a p p r e c i a b l e  a mo un t  i t  c o u l d  c o m p l e t e l y  d i s t o r t  t h e  s p e c t r u m .  
F o r  t h i s  r e a s o n ,  o t h e r  g r o u p s  have  e m p l o y e d  d i g i t a l  
s t a b i l i s e r s .  I t  w o u l d  a l s o  be r e c o m m e n d a b l e  i n  o u r  s y s t e m ,  
b u t  f o r  t h e  p r e s e n t  we r e l i e d  on t h e  q u a l i t y  o f  t h e  ADC.
As e x p e c t e d ,  we d i s c o v e r e d  u n a c c e p t a b l e  c a s e s  o f  d r i f t s  
o n l y  i n  f e w  c a s e s  w h i c h  we r e j e c t e d .
3 . 2  P o s i t r o n  S o u r c e s
P r a c t i c a b l e  p o s i t r o n  s o u r c e s  w e r e  l i s t e d  and t h e i r  c o m p a r a t i v e  
m e r i t s  d i s c u s s e d  i n  c h a p t e r  1,  s e c t i o n  5 .
I n  o u r  w o r k  we used  Cu - 64  p o s i t r o n  s o u r c e s  p r o d u c e d  by
n e u t r o n  i r r a d i a t i o n  o f  p u r e  c o p p e r  i n  t h e  U n i v e r s i t y  o f
12 - 2 - 1  L ondon  R e a c t o r  a t  a f l u x  o f  a b o u t  1 . 2 x 1 0  n e u t r o n s . c m . s e c
Seven  h o u r s  i r r a d i a t i o n  p r o d u c e s  a b o u t  270 m C i / g m  s p e c i f i c
a c t i v i t y .  The s o u r c e s  w e r e  f r e e  o f  c o n t a m i n a t i o n  l i n e s
and a v e r y  l o w  i n t e n s i t y  g a m m a - r a y  o f  1340 keV f r o m  Cu - 6 4
d e c a y  d oes  n o t  g i v e  r i s e  t o  an a p p r e c i a b l e  b a c k g r o u n d
i n  t h e  511 keV r e g i o n .
I n  t h e  s t u d y  o f  v a c a n c y  f o r m a t i o n  i n  c o p p e r ,  s m a l l  
c y l i n d e r i c a l  l u mp s  o f  n e u t r o n  i r r a d i a t e d  c o p p e r  w e r e  u sed  f o r  
t h e  s o u r c e  and t h e s e  w e re  e n c a s e d  i n  s m a l l  c y l i n d e r i c a l  
p o t s  o f  p u r e  c o p p e r .  Many o f  t h e  p o s i t r o n s  a n n i h i l a t e  i n  
t h e  s o u r c e  w h i c h  i t s e l f  f o r m s  p a r t  o f  t h e  s a m p l e  and t h e  
r e m a i n d e r  a n n i h i l a t e  i n  t h e  s a m p l e  p o t .
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I n  o t h e r  e x p e r i m e n t s  w h e r e  a b s o r p t i o n  i n  t h e  s o u r c e  m u s t  
be n e g l i g i b l e ,  t h i n  c o p p e r  f o i l s  o f  2 pm o r  4 ym t h i c k n e s s  
w e r e  u s e d .  S o u r c e  a b s o r p t i o n  i s  o b v i o u s l y  u n d e r s i r a b l e  
when t h e  s o u r c e  and s a m p l e  a r e  n o t  o f  t h e  same m a t e r i a l  
o r  a r e  i n  d i f f e r e n t  p h y s i c a l  c o n d i t i o n s ;  and i n  s u c h  c a s e s  
t h e  c o n t r i b u t i o n  f r o m  s o u r c e  a n n i h i l a t i o n s  s h o u l d  be 
m i n i m a l  and need  t o  be e s t i m a t e d .
The p e r c e n t a g e  p o s i t r o n  a b s o r p t i o n  by t h i n  s o u r c e s ^  c o u l d  
be r o u g h l y  e s t i m a t e d  as f o l l o w s .
The a t t e n u a t i o n  o f  a beam o f  b e t a - p a r t i c l e s  ( b o t h  3 and  3 ) 
by  an a b s o r b e r  o b e y s  t h e  e x p o n e n t i a l  l a w  ( S i e g b a h n , 1965 ) ,
N = N e x p ( “ —x)  ( 3 . 3 ]
0 ^ p
and  t h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  ^  i s  a f u n c t i o n  o f  t h e  
max imum e n e r g y  E^ ( i n  keV]  o f  t h e  p a r t i c l e s  and
e m p e r i c a l l y  g i v e n  by
= 1 7 - 0  ^ e l m a x
I m a g i n i n g  t h e  f o i l  t h i c k n e s s  D t o  be composed  o f  
i n f i n i t e s i m a l l y  t h i n  l a y e r s  o f  t h i c k n e s s  dx  and i g n o r i n g  
s o l i d  a n g l e  e f f e c t s  ( i . e .  c o n s i d e r i n g  a l l  p o s i t r o n s  t o  
e mer ge  n o r m a l l y  t o  t h e  s u r f a c e ] ,  i t  c o u l d  be shown t h a t  
t h e  f r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  a b s o r b e d  w o u l d  be
. _ 1 -  e x p ( - y i D / p ]  ( 3 . 5 ]  
iJoTp
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F o r  Cu - 6 4  p o s i t r o n s  CE. =540 k e V ) ,  f  - 3  % and 5% f o rp ,max
a 2 ym f o i l  and a 4 ym f o i l  r e s p e c t i v e l y .
N e g l e c t i n g  s o l i d - a n g l e  e f f e c t s  u n d e r - e s t i m a t e s  f ,  b u t  o n l y  
s l i g h t l y  b e c a u s e  o f  t h e  v e r y  s m a l l  f o i l  t h i c k n e s s .
CD << r a n g e  o f  p o s i t r o n s  C~ 250  y m ) ) .
T h i s  i s  j u s t  a b o u t  t h e  f r a c t i o n  r e p o r t e d  f o r  s a n d w i c h e d
s o u r c e s  u sed  i n  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s  C~6 %CDauwe e t  a l ,  
197 4 )  and ~ 4 % ( J a m e i s o n  e t  a l ,  1 9 7 4 ) ) .
I t  i s  w e l l  known t h a t  n e u t r o n  i r r a d i a t i o n  p r o d u c e s  d e f e c t s  
( m a i n l y  v o i d s  and d i s l o c a t i o n s  i n  c o p p e r ) .  I f  t h e  f o i l  was 
u s e d ,  as- i r r a d i a t e d ,  t h e s e  d e f e c t s  w o u l d  c a u s e  an a n n e a l e d  
c o p p e r  s a m p l e  m e a s u r e d  a t  r oom t e m p e r a t u r e  t o  be s een  as 
p a r t i a l l y  i n f e s t e d  w i t h  d e f e c t s  b e c a u s e  t h e  f e w  p e r c e n t  
a n n i h i l a t i n g  i n  t h e  s o u r c e  w o u l d  be f r o m  t r a p p e d  s t a t e s .
The r e s u l t s  w o u l d  t h e r e f o r e  be m a r r e d  by  t h e  p r e s e n c e  and 
t h e n  t h e  d i s a p p e a r e n c e  a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s  o f  t h e s e  
d e f e c t s .  T h i s  i n t e r f e r e n c e  c o u l d  e a s i l y  mask  t h e  s m a l l  
g e n u i n e  e f f e c t s  i n  t h e  s u b - v a c a n c y  r e g i o n .  I n  f a c t  we 
d i s c o v e r e d  q u i t e  a f e w  c a s e s  o f  s u c h  a n o m a l i e s ,  w h i c h
we l a t e r  u n d e r s t o o d  w e r e  due t o  s uc h  c h a n g e s  i n  t h e  s m a l l  
f r a c t i o n  o f  a n n i h i l a t i o n s  i n  t h e  s o u r c e .  T h i s  s u g g e s t e d  
a need  t o  r e m o ve  t h e  r a d i a t i o n  i n d u c e d  d e f e c t s  p r i o r  t o  
e x p e r i m e n t ,  and t h i s  was done by a n n e a l i n g  t h e  f o i l s  
b e f o r e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made.
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3 . 3  F u r n a c e s  and C r y o s t a t s
T h i s  w o r k  i n v o l v e d  m e a s u r e m e n t s  o f  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  
o v e r  t h e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  4 . 2  K t o  abo v e  1300 K.  To c o v e r  
t h i s  r a n g e ,  d i f f e r e n t  s o u r c e  and s a m p l e  m o u n t i n g . s y s t e m s  
w i t h  t e m p e r a t u r e  c o n t r o l  f a c i l i t i e s  w e r e  d e s i g n e d .
3 . 3 . 1  F u r n a c e  A
T h i s  f u r n a c e  s u i t a b l e - o n l y  f o r  a n n e a l e d  c o p p e r  s a m p l e s
a b o v e  r oom t e m p e r a t u r e  was v e r y  s i m p l e .  The c e n t r a l  b o r e
(5 mm d i a m e t e r )  o f  a s m a l l  c e r a m i c  t u b e  f r o m  a c o m m e r c i a l  
e l e c t r i c  f i r e  e l e m e n t  was f i l l e d  up h a l f  way by a t w i n - b o r e  
c e r a m i c  t u b e  c a r r y i n g  t h e  t wo  t h e r m o c o u p l e  ( c h r o m e l - a l u m e l ) 
w i r e s .  The s a m p l e ,  a s m a l l  c y l i n d e r i c a l  c o p p e r  p o t
c o n t a i n i n g  a s m a l l  l ump o f  r a d i o - a c t i v e  p u r e  c o p p e r  i n s i d e
and s e a l e d  t i g h t  b y ^ s c r e w  l i d  r e s t s  on t o p  o f  t h e  t w i n - b o r e  
t u b e  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  t h e r m o c o u p l e ,  j u n c t i o n .  E l e c t r i c  
h e a t i n g  w i r e s  wound on t h e  o u t s i d e  o f  t h e  t u b e  t o  c o v e r  
a b o u t  s i x  i n c h e s  p r o v i d e  t h e  h e a t .  T e m p e r a t u r e  was a d j u s t e d  
by c o n t r o l l i n g  t h e  h e a t e r  v o l t a g e .  The w h o l e  a r r a n g e m e n t  
was s u r r o u n d e d  by an a l u m i n i u m  f o i l  box  t o  p r o v i d e  a f a i r l y  
s t e a d y  t h e r m a l  e n c l o s u r e .
The t h e r m o - e m f  was m o n i t o r e d  by  a d i g i t a l  v o l t m e t e r .
The t e m p e r a t u r e  s t a b i l i t y  was w i t h i n  2 C and t h e  a c c u r a c y  
w i t h i n  1 C. T h i s  f u r n a c e  was u sed  f o r  s t u d y i n g  v a c a n c y  
f o r m a t i o n  i n  c o p p e r  ( c h a p t e r  4 ) .
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3 . 3 . 2  Vacuum F u r n a c e  B
The v a c uu m f u r n a c e  ( f i g u r e  3 . 6 )  c o n s i s t s  o f  a l a r g e  c e r a m i c  
t u b e  ( 2 2  mm i n t e r n a l  d i a m e t e r  x 60 cm l e n g t h ) .  A m a s s i v e  
s t e e l  b l o c k  t o  m o un t  t h e  s a m p l e  was p l a c e d  c e n t r a l l y  i n s i d e  
t h e  t u b e  and a t t a c h e d  t o  t h e  end o f  a s m a l l  c e r a m i c  t u b e  
c a r r y i n g  t h e  t h e r m o c o u p l e  w i r e s .  H e a t e r  w i r e s  c o v e r  a b o u t  
s e v e n  i n c h e s  o f  t h e  t u b e  and h e a t e r  v o l t a g e  was s u p p l i e d  
f r o m  a v a r i a c .  An a u t o m a t i c  t e m p e r a t u r e  c o n t r o l l e r  a v a i l a b l e  
t o  us was n o t  u s a b l e  f o r  t h i s  f u r n a c e  b e c a u s e  i t  c o u l d  
s u p p l y  o n l y  30 w a t t s .  H o w e v e r ,  b e c a u s e  o f  t h e  vacuum i n s i d e  
and t h e  s m a l l  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  o f  t h e  c e r a m i c ,  t h e  
s a m p l e  t e m p e r a t u r e  does  n o t  r e s p o n d  v e r y  q u i c k l y  t o  an 
e x t e r n a l  t e m p e r a t u r e  c h a n g e .  I t  was p o s s i b l e  t o  r a i s e  t h e  
s a m p l e  t e m p e r a t u r e  up t o  1100 0 and s t a b i l i t y  was w i t h i n  2 C.
3 . 3 . 3  Vacuum C r y o s t a t
The v ac uum c r y o s t a t  f o r  t e m p e r a t u r e s  down t o  77 K i s  shown 
i n  f i g u r e  3 . 7 .  C h r o m e l - a l u m e l  t h e r m o c o u p l e  was u s e d .  F o r  t h e  
h e a t e r  65 Ü o f  gauge  36 e n a m e l l e d  c o n s t a n t u m  w i r e  was wound 
on t h e  s a m p l e  h o l d e r  i n s i d e  t h e  g r o o v e s  on e i t h e r  s i d e  o f  
t h e  s a m p l e  p o s i t i o n .
The s a m p l e  h o l d e r  s t o o d  u p r i g h t  on t h e  b o t t o m  o f  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  v ac uum t u b e  d i p p e d  i n t o  l i q u i d  n i t r o g e n  
f o r  l o w e r  t e m p e r a t u r e s .  The d e s i r e d  t e m p e r a t u r e  was m a i n t a i n e d  
by  an O x f o r d  t e m p e r a t u r e  c o n t r o l l e r ,  w i t h  t h e  t h e r m o c o u p l e  
r e f e r e n c e  j u n c t i o n  a t  l i q u i d  n i t r o g e n  t e m p e r a t u r e .
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T e m p e r a t u r e  s t a b i l i t y  was b e t t e r  t h a n  0 .1  C and a c c u r a c y  
w i t h i n  +1 C. T y p i c a l l y  i t  t o o k  a b o u t  15 m i n u t e s  t o  s t a b i l i s e  
on a s e l e c t e d  t e m p e r a t u r e .  The h i g h e s t  t e m p e r a t u r e  t h a t  
c o u l d  be r e a c h e d  ( a b o u t  170 C) was l i m i t e d  by  i n s u l a t i o n  
b r e a k  down o f  t h e  h e a t e r  w i r e s .
3 . 3 . 4  Vacuum C r y o s t a t  B
A f t e r  t h e  m e a s u r e m e n t s  on d e f o r m e d  c o p p e r  w e r e  made a t  4 . 2  K 
by d i r e c t l y  i m m e r s i n g  t h e  s o u r c e  s a n d w i c h e d  s a m p l e  i n  
l i q u i d  h e l i u m  ( c h a p t e r  5 ) ,  i t  became a p p a r e n t  t h a t ,  
m e a s u r e m e n t s  b e t w e e n  4 . 2  K and 77 K w o u l d  be i n t e r e s t i n g .
To p e r f o r m  t h i s ,  a new c r y o s t a t  w h i c h  i n  e f f e c t  was a 
m o d i f i c a t i o n  o f  v a c uu m c r y o s t a t  A was made.  The l e n g t h  o f  
t h e  c h a m b e r  was s h o r t e n e d  t o  6 i n c h e s  and t h e  t h e r m o c o u p l e  
and h e a t e r  w i r e s  w e r e  l e d  t h r o u g h  a l o n g  t h i n  s t a i n l e s s  
s t e e l  t u b e  ( f i g u r e  3 . 8 ) .  The c h a m b e r  was i m m e r s e d  i n  t h e  
l i q u i d  h e l i u m  d e w a r .  I t  was e x p e r i e n c e d  t h a t  t h e  a p p r o a c h
t o  4 . 2  K was s l o w  when v ac uum was m a i n t a i n e d .  To s p ee d  up
t h e  c o o l i n g  a s m a l l  a moun t  o f  d r y  h e l i u m  gas  was i n t r o d u c e d  
f o r  h e a t  e x c h a n g e .
I t  was a l s o  e x p e r i e n c e d  t h a t  va c uu m l e a k  p r o b l e m s  c o u l d  
c a u s e  a r a p i d  b o i l i n g  o f  t h e  h e l i u m  l i q u i d  and r e n d e r  t h e  
e x p e r i m e n t  i m p o s s i b l e .  The t e m p e r a t u r e  c a l i b r a t i o n s  i n  t h i s  
r a n g e  w e r e  s u b j e c t  t o  some u n c e r t a i n t y .  No d o u b t ,  t h e r e  
i s  much t o  be d e s i r e d  i n  t h i s  s y s t e m .
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CHAPTER 4 POSITRON ANNI HI LAT I ON STUDIES OF VACANCY
CONCENTRATIONS IN COPPER
4 . 1  P r e v i o u s  S t u d i e s  o f  C o p p e r  by P o s i t r o n  T e c h n i q u e  
S t u d i e s  o f  d e f e c t s  i n  m e t a l s  has f o r  l o n g  been a s u b j e c t  
o f  s e r i o u s  s t u d i e s  ( s e e  f o r  e . g .  T h o m p s o n , 1 96 9 ,
H e n d e r s o n , 1 9 7 2 ) .  T h i s  i n t e r e s t  p e r s i s t s  b e c a u s e  t h e  
o b s e r v a b l e  p r o p e r t i e s  o f  t h e  b u l k  o f  a m e t a l  s u c h  as 
m e c h a n i c a l ,  t h e r m a l  and e l e c t r i c a l  p r o p e r t i e s  dep e nd  
v e r y  p r o f o u n d l y  on t h e  d e f e c t  c o n t e n t  o f  t h e  m e t a l .
An u n d e r s t a n d i n g  o f  t h e  s o l i d  s t a t e  p r o p e r t i e s  r e q u i r e  
a k n o w l e d g e  o f  t h e  n a t u r e  and c o n c e n t r a t i o n s  o f  t h e  
d e f e c t s  t h a t  a r e  p r e s e n t .  Of  p a r t i c u l a r  i m p o r t a n c e  
i s  t h e  r o l e  o f  v a c a n c i e s .
An a c c u r a t e  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  
e n e r g y  E^ i s  s t i l l  a c h a l l e n g i n g  t h e o r e t i c a l  p r o b l e m .  
R e l i a b l e  v a l u e s  h ave  t o  be d e t e r m i n e d  e x p e r i m e n t a l l y .  
C o n v e n t i o n a l  m e t h o d s  o f  d e t e r m i n i n g  E^ s u c h  as r e s i s t i v i t y  
o r  t h e r m a l  e x p a n s i o n  m e a s u r e m e n t s  w o r k  o n l y  when 
c o n c e n t r a t i o n s  a r e  h i g h .  T h e r e f o r e  i n  t h e s e  m e t h o d s ,  
i n t e r f e r e n c e  o f  m u l t i p l e  v a c a n c i e s  i s  s e v e r e .  The 
p o s s i b l e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t s  i s  l i m i t e d .
The p o s i t r o n  t e c h n i q u e  i s  s e n s i t i v e  t o  l o w  v a c a n c y  
c o n c e n t r a t i o n s  ( 10  ^ ) and i t  i s  b e l i e v e d  t h a t  a 
c o n c e n t r a t i o n  o f  a b o u t  1 0 _^ w o u l d  s u f f i c e  t o  c a p t u r e  
p r a c t i c a l l y  a l l  p o s i t r o n s .  I t  o f f e r s  a c o m p l i m e n t a r y  
as w e l l  as a s u i t a b l e  a l t e r n a t i v e  m e t h o d  t o  t h e  e x i s t i n g
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t e c h n i q u e s .  When t h e  e a r l y  m a c r o s c o p i c  m e t h o d s  o f  
d e t e r m i n a t i o n  (S immons  and B a l u f f i ,  1 96 3 ,  B a u e r l e  
and K o e h l e r , 195 7 ,  A s c o l i  e t  a l , 1970)  a r e  r e c a l l e d ,  
t h e  p o s i t r o n  m e t h o d  a p p e a r s  m o s t  p r o m i s i n g ,  and i n d e e d  
i n  t h e  l a s t  f e w  y e a r s  many g r o u p s  have  f o c u s s e d  t h e i r  
a t t e n t i o n  t o  t h i s  f i e l d .
U n f o r t u n a t e l y ,  c o n s i s t e n t  r e s u l t s  and i n t e r p r e t a t i o n s  
h ave  n o t  y e t  been o b t a i n e d .  The c a s e  o f  c o p p e r ,  w h i c h  
i s  one o f  t h e  m o s t  e x t e n s i v e l y  s t u d i e d ,  i s  p a r t i c u l a r l y  
c o n f u s i n g .  T h r e e  g r o u p s  (McGervy_  and T r i f t s h a u s e r ,
1 9 7 3 ,  1 9 7 5 ,  Nanao e t  a l ,  1973 a , b  , and S u e o k a , 197.4a, b; ) 
hav e  e ac h  p u b l i s h e d  t wo  p a p e r s ,  and e a c h  o f  t h e m  have  
d e n i e d  i n  t h e i r  s e c o n d  p a p e r  t h e  f i n d i n g s  o f  t h e  f i r s t .  
Y e t ,  t h e r e  i s  l i t t l e  a g r e e m e n t  i n  t h e  f i n a l  r e p o r t e d  
r e s u l t s .  N a n a o ' s  f i r s t  r e p o r t e d  v a l u e  o f  E ^ = 1 . 1 7  eV 
was c h a n g e d  t o  1 . 2 0  eV,  w h i l e  a l a r g e  l i n e a r  r i s e  
r e p l a c e s  a f l a t  r e g i o n  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s  i n  t h e i r  d a t a .  
A l s o  d i - v a c a n c i e s  w e r e  f o u n d  t o  be i n f l u e n c i n g  t h e  d a t a  
n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  Mc Ger v y  and T r i f t s h a u s e r  m o d i f i e d  
t h e i r  e a r l i e r  v a l u e  f o r  E^ f r o m  0 . 9 0  eV t o  1 . 2 9  eV,  
b u t  t h e  q u e s t i o n  o f  d i - v a c a n c i e s  was n o t  d i s c u s s e d  i n  
b o t h  p a p e r s .  .Sueoka f o u n d  a n o m a l i e s  i n  h i s  o b s e r v a t i o n s  
b u t  q u o t e d  a c o n s i s t e n t  v a l u e  o f  1 . 2  eV f o r  E ^ .
H i s  a n a l y s i s  i n c l u d e d  d i r v a c a n c i e s  and even  l a r g e r  
v a c a n c y  c l u s t e r s .  A p a r t  f r o m  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  u s i n g  
t h e  a n g u l a r " c o r r e l a t i o n  m e t h o d ,  t h e r e  i s  a l s o  t h e  e a r l y
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D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e a s u r e m e n t s  by  Mac K e n z i e  e t  a l ( 1 9 7 0 ) .  
B u t  t h e  d i s c u s s i o n  was bas e d  on t h e  w i d t h  o f  t h e  l i n e s ,  
a p a r a m e t e r  w h i c h  l a c k s  t h e  l i n e a r  p r o p e r t y .
A l l  t h i s  m e r e l y  s u g g e s t  t h e  need  f o r  an i n d e p e n d e n t  
m e a s u r e m e n t  by t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  t e c h n i q u e  w h i c h  
m u s t  be f o l l o w e d  by a c a r e f u l  a n a l y s i s  c o n s i d e r i n g  a l l  
t h e  s m a l l  c o m p e t i n g  e f f e c t s .  The f o l l o w i n g  m e a s u r e m e n t s  
and d a t a  a n a l y s i s  i s  o u r  e n d e a v o u r  t o  f u l f i l l  t h i s  n e e d .
4 . 2  E x p e r i m e n t a l  M e a s u r e m e n t s
Each s p e c i m e n  c o n s i s t e d  o f  a s m a l l  l ump o f  p u r e  c o p p e r  
( 9 9 . 9 9 9 % p u r i t y  o b t a i n e d  f r o m  J o h n s o n  and M a t t h y ) ,  
i r r a d i a t e d  i n  t h e  U n i v e r s i t y  o f  London  R e a c t o r  t o  g i v e  
a b o u t  5 mCi  o f  C u - 6 4 ,  l y i n g  i n s i d e  a s m a l l  t i g h t l y  
c l o s e d  c y l i n d e r  o f  t h e  same m a t e r i a l .  Each s p e c i m e n  
was p l a c e d  i n  f u r n a c e  A and  a n n e a l e d  f o r  3 h o u r s  a t  9G0C 
t o  r em o v e  t h e  d e f e c t s  p r o d u c e d  by i r r a d i a t i o n  o f  t h e  
s o u r c e  and m a c h i n i n g  o f  t h e  c y l i n d e r i c a l  p o t .
The a n n i h i l a t i o n  s p e c t r a  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s  
f r o m  r oom t e m p e r a t u r e  up t o  1050 C w e r e  o b t a i n e d  w i t h  
s p e c t r o s c o p y  s y s t e m  A.  Each s p e c t r u m  was r e c o r d e d  i n  
90 m i n u t e s  a t  a t o t a l  c o u n t  r a t e  o f  1 . 5  KHz t o  
a c c u m u l a t e  a b o u t  1 0 ^ c o u n t s  i n  t h e  p e a k .
The 511 Kev l i n e  o c c u p i e d  a b o u t  60 o f  t h e  a v a i l a b l e  
2048  c h a n n e l s .  F i g u r e  4 . 1  shows t h e  l i n e  p r o f i l e s  f o r
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t wo  s p e c i m e n  t e m p e r a t u r e s  e cah  h a v i n g  t h e  same t o t a l  a r e a .
The e x p e r i m e n t  was r e p e a t e d  on t h r e e  s a m p l e s .  The s e q u e n c e  
o f  m e a s u r e m e n t s  on each  s a m p l e  i n c l u d e s  r a i s i n g  as w e l l  
as t h e  l o w e r i n g  o f  t h e  s p e c i m e n  t e m p e r a t u r e .
The p a r a m e t e r  F was d e f i n e d  t o  be t h e  sum o f  c o u n t s  i n  
t h e  c e n t r a l  t e n  c h a n n e l s .  The b a c k g r o u n d  u n d e r  t h e  l i n e  
was s u b t r a c t e d  b e f o r e  c a l c u l a t i n g  P. The b a c k g r o u n d  was 
d e t e r m i n e d  w i t h  t h e  a i d  o f  p r o g r a m  Sampo ( R o u t t i  and 
P r u s s i n , 1 9 6 9 )  and t h e  a r e a s  a b o v e  t h e  b a c k g r o u n d  w e r e  
u sed  t o  n o r m a l i s e  t h e  v a l u e s  o f  F .
F i g u r e - 4 , 2  shows  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  p a r a m e t e r  F 
as t h e  t e m p e r a t u r e  i s  r a i s e d  f r o m  r o o m t e m p e r a t u r e  
t o  1050 C. D a t a  i n c l u d e  a l l  t h e  m e a s u r e m e n t s  on t h r e e  
i d e n t i c a l  s a m p l e s .  An o v e r - a l l  c h a n g e  i n  F o f  a b o u t  9% 
i s  o b s e r v e d .
4 . 3  A n a l y s i s  o f  t h e  A n n i h i l a t i o n  L i n e  Shapes  
I n  a d d i t i o n  t o  t h e  use o f  t h e  p a r a m e t e r  F,  e ac h  l i n e  
was a n a l y s e d  i n  t e r m s  o f  a b r o a d  G a u s s i a n  and a n a r r o w  
p a r a b o l i c  c o m p o n e n t .  T h i s  has  t h e  a d v a n t a g e  t h a t  t h e  
i n f e r r e d  v a l u e s  mor e  c l o s e l y  d e p i c t  t h e  p h y s i c a l  s t a t e .
B u t  f o r  t h e  p u r p o s e  o f  d e d u c i n g  t h e  v a l u e  o f  E ^ ,  t h e y  
a r e  n o t  so p r e c i s e .
A l t h o u g h  i t  i s  known f r o m  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  
on s i n g l e  c r y s t a l s  ( F u j i w a r a  and S u e o k a , 1 96 6 ,  B e r k o  and
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N a d e r ,  1 9 7>^ -) t h a t  t h e  s p e c t r u m  i s  a n i s o t r o p i c  w i t h  r e s p e c t  
t o  c r y s t a l  o r i e n t a t i o n ,  t h e  s p l i t t i n g  o f  t h e  c u r v e  i n t o  
G a u s s i a n  and p a r a b o l i c  c o m p o n e n t s  i s  j u s t i f i e d  i n  t h e  
c a se  o f  p o l y - c r y s t a l l i n e  c o p p e r  s i n c e  t h e  e f f e c t  o f  
c r y s t a l  o r i e n t a t i o n  i s  r e m o v e d ,  and i n  any  c as e  t h e  
r e s o l u t i o n  o f  g e r m a n i u m  d e t e c t o r s  i s  n o t  good eno u gh  t o  
r e v e a l  f i n e  s t r u c t u r e .
The o r i g i n a l  s p e c t r u m  was p o s t u l a t e d  t o  be t h e  sum o f  
a G a u s s i a n  and an i n v e r t e d  p a r a b o l a  and w r i t t e n  as
2 ( ** ) ^ 
f ( x )  = A e x p | - ^^ ^ 2  j +  -   2” !  y C x - x )  - ( 4 . 1 )
w h e r e  y ( x - x )  = 1 f o r  ( x - x | <  2 a P
= 0 f o r  | x - x l >  2 a,P
T h i s  f u n c t i o n  was c o n v o l u t e d  w i t h  t h e  i n s t r u m e n t a l  
r e s o l u t i o n  and a l i n e a r  b a c k g r o u n d  a d d e d .  The r e s u l t  
was t h e n  c o m p ar e d  t o  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r u m  
The m i n i m i z a t i o n  o f  t h e  sum o f  s q u a r e s  p r o g r a m  CURFIT 
was a p p l i e d  t o  a d j u s t  t h e  p a r a m e t e r s .  T a b l e  4 . 1  shows  
t h e  r e s u l t i n g  p e r c e n t a g e  p a r a b o l i c  i n t e n s i t i e s  a t  
d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s .
A s i m i l a r  a p p r o a c h  has been e m p l o y e d  by Jackman  e t  a l  
( 1 9 7 4 ^ ; ^ . )  and  by L i c h t e n b e r g e r  e t  a l  ( 1 9 7 5 ) .  B u t  i n  
t h e i r  a n a l y s i s ,  t h e y  c o n s i d e r e d  o n l y  t h e  h i g h  e n e r g y  
h a l f  o f  t h e  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n  and i t s  i mage  i n  t h e  
c e n t r o i d  p o s i t i o n  was assumed t o  r e p r e s e n t  t h e  o t h e r  h a l f
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T h i s  f o r c e d  s y m m e t r y  o f  t h e  r e s p o n s e  f u n c t i o n  c o n t r a d i c t s  
t h e  w e l l  known p r o n o u n c e d  a s s y m e t e r y  o f  g a m m a - r a y  l i n e  
p r o f i l e s .  I t  m i g h t  p r o b a b l y  e x p l a i n  t h e  d i s c r e p a n c y  
b e t w e e n  t h e i r  f o r m e r  and l a t e r  r e s u l t s  and t h e  o f t e n  
r a t h e r  l a r g e  v a l u e s  o f  t h e  m e a s u r e  o f  f i t  x •
TABLE 4 . 1
T e m p e r a t u r e ( C) P e r c e n t  p a r a b o l a
2
X / d e g r e e  o f  f r e e d o m
' 1 0 2 0 3 4 . 0 4 1 . 5 5 9
924 3 3 . 3 0 1 . 7 5 6
857 3 2 . 6 3 1 . 6 1 9
841 3 2 . 9 7 1 . 6 2 0
797 2 9 . 9 8 1 . 8 6 2
759 3 1 . 2 1 1 . 6 3 6
679 2 6 . 8 6 1 . 9 6 0
597 2 4 . 5 0 0 . 8 7 9
484 21 .91 0 . 8 9 3
300 2 4 . 0 3 1 . 5 7 0
205 2 1 . 8 0 1 .521
117 2 2 . 8 0 1 . 3 2 0
T a b l e  4 . 1  The r e s u l t s  o f  l i n e  s hap e  a n a l y s i s  f o r  c o p p e r .  
The mean F e r m i  a n g l e  i s  5 , 7 6  mr ad  ( 1 . 4 7  keV D o p p l e r  
b r o a d e n e d ) .  The r e s o l u t i o n  f u n c t i o n  has a FWHM o f  1 . 1 5  keV 
w i t h  t a i l s  b e g i n n i n g  a t  0 , 8 9  keV and 1 . 0 7  keV f r o m  c e n t r o i d  
on e i t h e r  s i d e . ( 1  c h a n n e l  = 2 5 5 . 5  eV)
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We f i n d  t h a t  a t  r oom t e m p e r a t u r e  t h e  p a r a b o l i c  i n t e n s i t y
c o n s t i t u t e s  a b o u t  23% o f  t h e  t o t a l  and r i s e s  t o  a b o u t
34% n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  U n l i k e  L i c h t e n b e r g e r  e t  a l
2
( 197 5 )  we d e t e c t  no w o r s e n i n g  o f  x /"V a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .
I t  has been m e n t i o n e d  i n  c h a p t e r  1 t h a t  h i g h  momentum 
c o m p o n e n t s  c o n t r i b u t e  t o  t h e  b r o a d  c o m p o n e n t ,  b u t  t h i s  
c o n t r i b u t i o n  i s  s m a l l  and c a n n o t  be a c c u r a t e l y  c a l c u l a t e d .  
We t h e r e f o r e  a s s o c i a t e  t h e  p a r a b o l a  w i t h  c o n d u c t i o n  
e l e c t r o n s  and t h e  G a u s s i a n  w i t h  c o r e  e l e c t r o n s .  A c c e p t i n g  
t h i s  a s s o c i a t i o n ,  we f i n d  t h a t  i n  a n n e a l e d  c o p p e r  t h e  
p r o b a b i l i t y  o f  a n n i h i l a t i o n  w i t h  f r e e  e l e c t r o n s  i s  
a b o u t  23% and t h a t  f o r  t h e  p o s i t r o n s  t r a p p e d  i n  v a c a n c i e s  
t h i s  p r o b a b i l i t y  i s  a b o u t  34%. I n t e r m e d i a t e  p r o b a b i l i t i e s  
a r e  due t o  p a r t i a l  t r a p p i n g s  i n  a c c o r d a n c e  w i t h  t h e  t w o -  
s t a t e  t r a p p i n g  m o d e l .
The v a l u e  o f  a b o u t  23% f o r  t h e  r oom t e m p e r a t u r e  p a r a b o l i c  
i n t e n s i t y  seem t o  be c o n s i s t e n t  w i t h  p r e v i o u s  r e s u l t s  
on a n n e a l e d  c o p p e r  ( e . g .  23 . 5% and 27% d e p e n d i n g  on t h e  
m e t h o d  o f  a n a l y s i s  o f  D o p p l e r  b r o a d e n e d  l i n e  s h a p e s  
( J a ck m a n  e t  a l , 1 9 7 ^  4 / b ) ,  22% f r o m  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
m e a s u r e m e n t s  ( V l a o h y n s k y  and C i z e k , 1 9 7 4 )  and a p p r o x i m a t e l y  
25% f r o m  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n s  ( N i k h a l e n k o v ,  1 9 74 )  ),.
We a r e  n o t  a w a r e  o f  any  o t h e r  v a l u e s  o f  t h i s  q u a n t i t y  a t  
h i g h  t e m p e r a t u r e s .  H o w e v e r ,  f o r  t h e  c o m p l e t e  t r a p p i n g  
c a s e ,  c o m p a r e d  t o  t h e  v a l u e  o f  37% ( J a c kma n  e t  a l ,  1974t>)
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and 36% ( N i k h a l e n k o v , 1 9 7 4 )  f o r  d e f o r m e d  c o p p e r ,
o u r  v a l u e  o f  34% a p p e a r s  s l i g h t l y  l o w  s i n c e  one e x p e c t s
i t  t o  be h i g h e r  f o r  v a c a n c i e s  t h a n  f o r  d i s l o c a t i o n s .
4 . 4  Change o f  F w i t h  T e m p e r a t u r e
An i m m e d i a t e l y  o b s e r v e d  f e a t u r e  o f  f i g u r e  4 . 2  i s  t h e  
s h a r p  r i s e  o f  F a bo ve  500C,  t a i l e d  by a more  g r a d u a l  
b u t  s i g n i f i c a n t  l i n e a r  r i s i n g  r e g i o n  b e l o w  500C.
The c h a n g e  a bo ve  500C,  t h e  d o m i n a n t  c h a n g e  i s  due t o  
t h e  t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  by t h e r m a l l y  g e n e r a t e d  
v a c a n c i e s .  The s l o w e r  l i n e a r  i n c r e a s e  a t  l o w e r  t e m p e r a t u r e s  
i n t r o d u c e s  c o m p l i c a t i o n s .
We have* d i s c u s s e d  t h i s  v a r i a t i o n  o f  F i n  t h e  a b s e n c e  
o f  v a c a n c y  a c t i v i t y  i n  c h a p t e r  2 .  T h i s  c h a n g e  has  u n t i l l  
r e c e n t l y  been  u n d e r s t o o d  as a r e s u l t  o f  t h e r m a l  e x p a n s i o n  
o f  t h e  l a t t i c e .  The o b s e r v a t i o n  by L i c h t e n b e r g e r  e t  a l ,  
( 1 9 7 5 )  o f  a d o u b l e  s l o p e  i n  t h i s  r e g i o n  has i n f l i c t e d  
a s e v e r e  b l o w  t o  t h i s  e x p l a n a t i o n  and i n  f a c t  i t  has  
r a i s e d  e x t r a  p r o b l e m s .
I n  f i g u r e  4 . 2  we o b s e r v e  o n l y  a s i n g l e  s l o p e  a t  l o w  
t e m p e r a t u r e s .  B u t  i t  c o u l d  v e r y  w e l l  be t h a t  t h e  c h an g e  
o f  s l o p e  o c c u r s  a r o u n d  r oom t e m p e r a t u r e ,  i n  w h i c h  c ase  
t h e  s e c o n d  s t r a i g h t  l i n e  p o r t i o n  i s  n o t  c o v e r e d  by t h e  
r a n g e  o f  t e m p e r a t u r e s  m e a s u r e d .  I n  f a c t ,  3 e e g e r ( 1 9 7 5 )  
q u o t i n g  t h e  m e a s u r e m e n t s  o f  L i c h t e n b e r g e r  e t  a l  has 
s t a t e d  t h a t  t h e  f i r s t  bend o c c u r s  a t  a r o u n d  60C.
' 99 .
F o r  a s a t i s f a c t o r y  i n t e r p r e t a t i o n  o f  t h e  r e s u l t s  and 
a p r e c i s e  d e d u c e d  v a l u e  o f  t h i s  l o w  t e m p e r a t u r e
b e h a v i o u r  need t o  be c l e a r l y  u n d e r s t o o d .  T h i s  p r o b l e m  
w i l l  be d i s c u s s e d  a g a i n  i n  c h a p e t r  5 .  F o r  t h e  p r e s e n t  
d a t a ,  we have  a n a l y s e d  i t  i n  many d i f f e r e n t  ways  t o  
i n c l u d e  a l l  p o s s i b i l i t i e s .
The c o n v e n t i o n a l  a p p r o a c h  has been t o  a p p l y  t h e  e q u a t i o n
e x p ( - E ^ / k T )  ( 4 . 2 )
F =
1 -+ A e x p ( - E ^ / k T )
t o  t h e  m e a s u r e m e n t s .  B u t ,  o b v i o u s l y  t h i s  e q u a t i o n  c a n n o t  
be a p p l i e d  t o  t h e  d a t a  o f  f i g u r e  4 . 2  b e l o w  400C.
T h u s ,  ‘ l i k e  N c G e r v e y  and T r i f t s h a u s e r C 1973 )  we have
assumed  t e m p e r a t u r e  i n d e p e n d e n t  v a l u e s  o f  F^ and F ^ ^  and 
u s i n g  t h e  p r o g r a m  CURFIT f i t t e d  t h e  e q u a t i o n  t o  t h e  d a t a  
a b o ve  600C w i t h  f o u r  a d j u s t a b l e  p a r a m e t e r s  F ^ ^ F ^ ^ A  and E^
The r e s u l t s  a r e  shown i n  t a b l e  4 . 2  and t h e  b e s t  v a l u e  o f
E^was 1 . 3 2  e V .
4 . 4 . 1  I n c l u s i o n  o f  A d d i t i o n a l  L i n e a r  Terms
B o t h  T r i f t s h a u s e r  and N c G e r v e y ( 1 9 7 5 )  and Nanao e t  a l ( 1 9 7 3 a , b )  
t r e a t e d  t h e  c h an g e  b e l o w  500C as a l i n e a r  r i s e  and 
assumed t h a t  i t  c o n t i n u e s  i n t o  t h e  r e g i o n  o f  v a c a n c i e s .
An u n r e s o l v e d  p r o b l e m  i s  w h e t h e r  F f l a t t e n s  t o  e q u a l  
a s a t u r a t i o n  v a l u e  F ^ ^ a t  ’ h i g h  t e m p e r a t u r e s .  P u b l i s h e d  
d a t a  c o n f l i c t .  Nanao e t  a l  ( 1 9 7 3 b )  and S u e o k a ( 1 9 7 4 a ) '
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F I G .  4 . 3  The A r r e h e n i u s  p l o t  f o r  c o p p e r  ( a f t e r  
c o r r e c t i o n s  have  been made i n  F ] .
/ 0 2
d i d  n o t  o b s e r v e  a p l a t e a u ,  b u t  Mac K e n z i e ( 1 9 7 2 )  and 
T r i f t s h a u s e r  and M c G e r v e y ( 1 9 7 5 )  do .  The m e a s u r e m e n t s  
o f  f i g u r e  4 , 2  do n o t  p r o v i d e  o b v i o u s  e v i d e n c e  o f  a p l a t e a u .
To h a n d l e  t h e  d a t a  we have  a p p l i e d  t h e  t e c h n i q u e  o f  
Nanao e t  a l ( 1 9 7 3 b )  w h i c h  a l l o w s  t h e  s a t u r a t i o n  v a l u e
i t s e l f  t o  be e i t h e r  a c o n s t a n t  o r  a l i n e a r  f u n c t i o n  
o f  t e m p e r a t u r e .  We c o n s i d e r e d  t h e  o b s e r v e d  r i s e  i n  F 
b e l o w  500C t o  j u s t i f y  t h e  use  o f  a v a r i a b l e  F^ and F ^ ^  
i n  t h e  f i t t i n g  e q u a t i o n
F ° t 1 * a T )  ♦ F ° ^ ( 1 + 8 T ) A  e x p ( - E ^ / k T )
1 + A e x p ( - E ^ / k T )
We t o o k  t wo  c a s e s  3=0 ( F ^ ^ = c o n s t a n t )  and 3=ot [ F ^ ^  v a r i e s
l i n e a r l y  as does  F ^ )  and u se d  t h e  p r o g r a m  CURFIT t o  
o p t i m i s e  t h e  p a r a m e t e r s  F ° ,  F ° ^ ,  a ,  A and i n  e q u a t i o n ( 4 , 3 )
The r e s u l t s  and t h e  c l o s e n e s s  o f  f i t  a r e  g i v e n  i n  t a b l e  4 . 2
f o r  t h e  c a s e  ^ = 0 .  The r e s u l t i n g  A r r e h e n i u s  p l o t  i s  shown
i n  f i g u r e  4 . 3  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  b e s t  v a l u e  f o r
E o f  1 . 2 6 + 0 . 0 7  eV.  The i n d i v i d u a l  c o n t r i b u t i o n s  t o  F
V
a r e  shown i n  f i g u r e  4 . 4 .
4 . 4 . 2  The E f f e c t  o f  D i - v a c a n c i e s
Nanao e t  a l  ( 1 9 7 3 b )  and S ueok a  ( 1 9 7 4 a )  have  s u g g e s t e d  t h a t  
t h e  b e h a v i o u r  o f  F as t h e  m e l t i n g  p o i n t  i s  a p p r o a c h e d  
m i g h t  be due t o  t h e  t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  »by d i - v a c a n c i e s , 
A l t h o u g h  t h e i r  c o n c l u s i o n s  a r e  i n d e f i n i t e ,  we have  i n  
o u r  own a n a l y s i s  s e a r c h e d  f o r  t h e  e f f e c t  o f  d i v a c a n c i e s .
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F I G .  4 . 4  The d i f f e r e n t  c o n t r i b u t i o n s  t o  F c a l c u l a t e d  
w i t h  t h e  p a r a m e t e r s  o b t a i n e d  f r o m  c u r v e  f i t t i n g  i n  t h e  c a s e  
when F . i s  t a k e n  l i n e a r l y  t o  r i s e  w i t h  t e m p e r a t u r e .
C u r v e s  X , Y , a n d  Z r e p r e s e n t  F ^ ( 0  K ) , F ^ ^ P ^ ^  and F^CO) TP^ 
r e s p e c t i v e l y . .
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The i n c l u s i o n  o f  a d i - v a c a n c y  e f f e c t  w i t h  d i - v a c a n c y  
f o r m a t i o n  e n e r g y  r e s u l t s  i n  t h e  e q u a t i o n
^ + F^ ^ A  e x p ( - E ^ ^ / k T )  e x p ( - ( 2 E ^ ^ - E g ) / k T )
1 + A e x p C - E ^ ^ / k T )  + B e x p ( - ( 2 E ^ ^ - E g } / k T )
-  -  - ( 4 , 4 )
w h e r e  E ^ ^  = 2 E ^ ^ -  Eg and Eg i s  t h e  b i n d i n g  e n e r g y  o f
a d i - v a c a n c y .  The l e a s t  s q u a r e s  f i t t i n g  w i t h  e i g h t
a d j u s t a b l e  p a r a m e t e r s  was a c c o m p l i s h e d  w i t h  t h e  c o n d i t i o n
t h a t  t h e  d i - v a c a n c i e s  w o u l d  a p p e a r  o n l y  a bo v e  800C.
L i n e  3 i n  t a b l e  4 . 2  shows t h e '  b e s t  s e t  o f  r e a l i s t i c
2
p a r a m e t e r s  g i v i n g  a m i n i m u m  o f  x  • We n o t e  t h a t  ^ 2 y
2
n o t  v e r y  d i f f e r e n t  f r o m  F ^ ^ .  H o w e v e r ,  t h e  m i n i m u m  o f  %
i s  n o t  s h a r p l y  d e f i n e d  and t h i s  c a u s e s  us t o  d o u b t  w h e t h e r
t h e  e x i s t e n c e  o f  a s m a l l  p r o p o r t i o n  o f  d i - v a c a n c i e s  w o u l d
s i g n i f i c a n t l y  m o d i f y  t h e  r e s u l t s  o f  t h i s  m e a s u r e m e n t .
We f i n d  t h a t  t h e  e f f e c t  o f  d i - v a c a n c i e s  i s  much s m a l l e r
- 4t h a n  t h a t  o f  s i n g l e  v a c a n c i e s ;  t h e  v a l u e  o f  7 . 4 x 1 0  
e me r g ed  f o r  t h e  r a t i o  o f  p r o b a b i l i t i e s
( 4 ; 5 )
When we c o n t e m p l a t e  t h e  c o n c l u s i o n s  o f  Nanao e t  a l  
we r e m a i n  u n c o n v i n c e d .  I f  we t a k e  t h e  r a t i o  o f  t h e  
t r a p p i n g  r a t e s  %2 v ^ ^ 1 v ”  ^ ' and i f  we a c c e p t  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  r a t i o  ^ 2 v ^ ^ 1 v ”  0 . 0 2 5  e s t a b l i s h e d  by 
Simmons and B a l u f f i  ( 1 9 6 3 )  f o r  t h e  e x t r e m e  c a s e  a t  t h e  
m e l t i n g  p o i n t ,  we f i n d  ”  0 * 0 7 5 ,  i . e .  7% o f  p o s i t r o n s
a r e  t r a p p e d  i n  d i - v a c a n c i e s .  When we use  t h i s  e q u a t i o n
F = F2 / 2 V ( 4 . G )
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F I G .  4 . 5  The d i f f e r e n t  c o n t r i b u t i o n s  t o  F c a l c u l a t e d  w i t h  
t h e  p a r a m e t e r s  o b t a i n e d  f o r m  c u r v e  f i t t i n g  u s i n g  S e e g e r ' s  
s e l f - t r a p p i n g  m o d e l .  C u r v e s  A , B  and C r e p r e s e n t
F i v ^ l v  ""d F s t P s t ( 1 - P l v ) '
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and i n s e r t  Nanao e t  a l ’ s b e s t  r e s u l t s  F ^ ^ = 1 . 0 7  and 
F 2 v = 1 . 1 6  we o b t a i n  F = 1 . 0 7 7 ,  i . e .  F - F^ ^ = G. GG7  w h i c h  
we c a n n o t  r e c o n c i l e  w i t h  t h e  r e s u l t s  shown i n  t h e i r  f i g u r e .  
And we f i n d  i t  d i f f i c u l t  t o  b e l i e v e  t h e i r  p a r a m e t e r  F ^ ^  
t o  r i s e  t o  1 . 1 6  a v a l u e  t o o  l a r g e  c o m p ar e d  t o  F ^ ^ .
The r i s e  i n  t h e  p a r a m e t e r  F a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  o b s e r v e d
by Nanao e t  a l  has  been  i n t e r p r e t e d  by K u r i b a y a s h i  and
Doyama ( 1 9 7 5 )  i n  t e r m s  o f  an e n h a n c e d  d i - v a c a n c y
c o n c e n t r a t i o n  due t o  t h e  m i g r a t i o n  and m e r g i n g  o f  v a c a n c i e s
H o w e v e r ,  t h e  a n a l y s i s  o f  o u r  r e s u l t s  d oes  n o t  a p p e a r  t o
i n d i c a t e  t h i s  d i - v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n .  And i n d e e d ,  when
we s u b j e c t  t h e i r  d a t a  t o  o u r  own p r o g r a m m i n g  t h e  c a se  f o r
d i - v a c a n c i e s  seems i n c o n c l u s i v e  -  i . e . t h e  a n a l y s i s  w i t h
s i n g l e  v a c a n c i e s  o n l y  and w i t h  s i n g l e  and d i - v a c a n c i e s
2
r e s u l t  i n  t h e  same v a l u e  o f  x .
The d i s c r e p a n c y  b e t w e e n  t h e  m e a s u r e m e n t s  o f  Nanao e t  a l  
and t h o s e  o f  T r i f t s h a u s e r  and Mc G e rv ey  n e a r  t h e  m e l t i n g  
p o i n t  m u s t  a l s o  g i v e  r e a s o n  t o  q u e s t i o n  t h e  a c c u r a c y  o f  
a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s .  We r e c a l l  h e r e  t h e  
d i s c u s s i o n  o f  C a m p b e l l  e t  a l  ( 1 9 7 4 )  on t h e  p o s s i b l e  
g e o m e t r i c a l  e r r o r s  o f  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  
a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s .
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4 . 5  A l l o w a n c e  f o r  Landau  Se I f - t r a p p i n g
The o b s e r v a t i o n  by L i c h t e n b e r g e r  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  t h a t  i n  t h e  
v a c a n c y  f r e e  r e g i o n  F i s  n o t  d e s c r i b e d  by j u s t  a s i n g l e  
s l o p e  makes i t  n e c e s s a r y  t o  c o n s i d e r  m o d e l s  o t h e r  t h a n  
t h e  l i n e a r  r i s e  b as e d  on t h e r m a l  e x p a n s i o n  o f  t h e  l a t t i c e .
I n  t h i s  s e c t i o n  we c o n s i d e r  t h e  i m p l i c a t i o n s  o f  Landau  
s e l f - t r a p p i n g  o f  p o s i t r o n s  p r o p o s e d  by S e e g e r  ( 1 9 7 5 ) .
The e s s e n c e  o f  t h i s  m o d e l  d i s c u s s e d  i n  c h a p t e r  2 i s  t h a t  
u n d e r  c e r t i a n  c o n d i t i o n s  t h e  p o s i t r o n s  c o u l d  be 
s e l f - t r a p p e d  and t h a t  t h e  a n n i h i l a t i o n s  f r o m  s e l f - t r a p p e d  
s t a t e s  g i v e  r i s e  t o  a c h a r a c t e r i s t i c  p a r a m e t e r  F ^ ^ .
The p a r a m e t e r  i n  t h e  s u b - v a c a n c y  r e g i o n  i s  g i v e n  by
F = FfFf+ Fst^st (4-7)
w h e r e  Pg^= 1 - P ^  i s  t h e  f r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  
s e l f - t r a p p e d  arid g i v e n  by e q u a t i o n  ( 2 , 2 1 ) .
When t h e  t e m p e r a t u r e  i s  l o w  e no u g h  f o r  p r a c t i c a l l y
a l l  p o s i t r o n s  t o  r e m a i n  f r e e ,  t h e  v a l u e  o f  F i s  j u s t  F ^ .
As t h e  t e m p e r a t u r e  i s  r a i s e d ,  t h e  e f f e c t  o f  s e l f - t r a p p i n g  
i s  f e l t  m a k i n g  F t o  i n c r e a s e  e v e n t u a l l y  t o  a p p r o a c h  F^ ^  
c o r r e s p o n d i n g  t o  s a t u r a t i o n  s e l f - t r a p p i n g . I n  p r a c t i c e ,  
i n  t h e  r e g i o n  o f  p o s s i b l e  s a t u r a t i o n  s e l f - t r a p p i n g  
v a c a n c i e s  w o u l d  a l s o  t r a p  t h e  p o s i t r o n s .
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A t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  we o b s e r v e  t h a t  t h e  e f f e c t  o f  
v a c a n c i e s  d o m i n a t e s .  T h i s  i m p l i e s  t h a t  t h e  t r a p p i n g  by 
v a c a n c i e s  i s  a much f a s t e r  and s t r o n g e r  e f f e c t  t h a n  
s e l f - t r a p p i n g  i f  i t  i s  assumed t o  o c c u r  a t  a l l ;
V a c a n c i e s  w o u l d  t h e n  t r a p  p o s i t r o n s  a l m o s t  i n d e p e n d e n t l y  
o f  t h e  e x i s t e n c e  o f  s e l f - t r a p p i n g .  U n d e r  t h e s e  s i t u a t i o n s  
o n l y  t h e  p o s i t r o n s  w h i c h  r e m a i n  f r e e  can be s e l f  t r a p p e d .  
The F p a r a m e t e r  c o u l d  t h e r e f o r e  be w r i t t e n  as
F = ' 4 . 8 )
P ^^  i s  t h e  p o s i t r o n  b e i n g  t r a p p e d  i n  a v a c a n c y  g i v e n  by 
e q u a t i o n  ( 2 . 1 2 b)  and [ 1 - P ^ ^ )  i s  now t h e  p r o b a b i l i t y  t h a t  
t h e  p o s i t r o n  a n n i h i l a t e s  e i t h e r  f r o m  a f r e e  s t a t e  o r  f r o m  
a s e l f - t r a p p e d  s t a t e .
I n  t h e  p r e - v a c a r l c y  r e g i o n  P ^ ^  =0 and e q u a t i o n  ( 4 . 8 )  i s  
i d e n t i c a l  w i t h  ( 4 . 7 ) .  A t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  P^^=1  and 
e q u a t i o n  ( 4 . 8 )  becomes
F = Fst'1-Plv) '4-9)
We n o t e  t h a t  t h e  c o n s t a n t  p a r a m e t e r  F^ ^  r e p l a c e s  t h e  
r o l e  t a k e n  by  F ^ .
I n  o u r  c u r v e  f i t t i n g  we have  a c c e p t e d  S e e g e r ’ s e s t i m a t e  
o f  t h e  e n e r g y  g ( k o ) = 0 . 3  eV f o r  c o p p e r  and we have  
a l l o w e d  B,  F ^ ,  F ^ ^ a n d  A t o  be v a r i a b l e  p a r a m e t e r s .
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V a r i o u s  v a l u e s  o f  r a n g i n g  f r o m  0 . 6 0 2 0  t o  0 . 6 2 8 0
have  been s e l e c t e d  and used  i n  t h e  p r o g r a m m i n g .  Two c a s e s  
a r e  p r e s e n t e d  i n  t a b l e  4 . 2 .  Case Cb) c o r r e s p o n d s - t o
S e e g e r ' s  s u g g e s t e d  v a l u e  o f  ^ u t  we see  t h a t  c as e  ( a )
c o r r e s p o n d i n g  t o  E ^ = 1 . 2 9  eV g i v e s  a b e t t e r  % ^ / v .
H o w e v e r ,  t h e  g o o d - n e s s  o f  f i t  i m p r o v e s  as t h e  c h o s e n  
v a l u e  o f  F ^ ^  i s  i n c r e a s e d ,  e . g .  f o r  F ^ ^ = 0 . 6 2 8 0 ,  we g e t  
E ^ = 1 . 3 5  eV w i t h  = 0 . 2 9 4 .  We i n t e r p r e t s  t h i s  as b e i n g
due t o  an a p p a r e n t l y  l i n e a r  b e h a v i o u r  o f  F^ e x t e n d i n g  i n t o  
t h e  d o m a i n  o f  v a c a n c i e s  r a t h e r  t h a n  f l a t t e n i n g  o f f  a t  t h e  
v a l u e  F g ^ .  The c o n t r i b u t i o n  o f  se I f - t r a p p i n g  f o r  t h e  
c a s e  ( a )  i s  shown i n  f i g u r e  4 . 5 ;  and w i t h  o u r  a s s u m p t i o n s  
i t  becomes  u n i m p o r t a n t  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s .
4 . 6  C o n c l u s i o n
O ur  a n a l y s i s  o f  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n e d  l i n e  s h a p e s  i n d i c a t e
t h a t  i n  c o p p e r  a t  r oom t e m p e r a t u r e  a b o u t  23% o f  t h e
p o s i t r o n s  a n n i h i l a t e  w i t h  f r e e  e l e c t r o n s .  T h i s  p r o p o r t i o n
i n c r e a s e s  t o  a b o u t  34% a t  1000C when n e a r l y  a l l  p o s i t r o n s
a r e  t r a p p e d  i n  v a c a n c i e s .  U n l i k e  L i c h t e n b e r g e r  e t  a l l  1975 )
2
we d e t e c t  po w o r s e n i n g  o f  x a t  t h e  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .
We have  n o t  o b s e r v e d  an e f f e c t  due t o  d i - v a c a n c i e s  and 
we c o n c l u d e  t h a t  t h i s  m i g h t  be due e i t h e r  t o  a l o w  
c o n c e n t r a t i o n  o f  d i - v a c a n c i e s  c o mp a r e d  t o  s i n g l e  v a c a n c i e s  
o r  a l t e r n a t i v e l y  t o  t h e  p a r a m e t e r  F ^ ^  b e i n g  n o t  v e r y  
d i f f e r e n t  f r o m  We c o u l d  e x p e c t  F ^ ^  o n l y
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s l i g h t l y  l a r g e r  t h a n  F ^^  i f  t h e  p r e s e n c e  o f  a p o s i t r o n  
i n s i d e  a d i - v a c a n c y  w o u l d  e n h a n c e  t h e  e l e c t r o n  d e n s i t y
A l s o ,  o u r  a n a l y s e s  do n o t  d e f i n i t e l y  s u p p o r t  t h e  
p l a u s i b l e  h y p o t h e s i s  o f  se I f - t r a p p i n g . A c c o r d i n g l y ,  
we e s t i m a t e  t h e  v a l u e  o f  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  
E t o  be 1 . 2 6  eV.  .. :* -
V
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CHAPTER 5 STUDY OF POSITRON TRAPPING IN DEFOREMD COPPER
Soon a f t e r  t h e  t w o - s t a t e  t r a p p i n g  m o d e l  was p r o p o s e d  and 
p r o m p t l y  a p p l i e d  t o  t h e  s t u d y  o f  d e f e c t s  i n  m e t a l s ,  
a w a r e n e s s  o f  some f u n d a m e n t a l  p r o b l e m s  e m e r g e d .  To be a b l e  
t o  d r a w  d e f i n i t e  c o n c l u s i o n s  f r o m  m e a s u r e m e n t s  t h e s e  
p r o b l e m s  m u s t  be r e s o l v e d .  The u n d e r l y i n g  p r o b l e m s  c o u l d  
be l i s t e d  as f o l l o w s .
( 1 )  The t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e .
( 2 )  The t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  m e a s u r e d  p a r a m e t e r s  
c h a r a c t e r i s t i c  o f  a p a r t i c u l a r  p o s i t r o n  s t a t e  ( e . g .  F^ and F^ )
( 3 )  S e n s i t i v i t y  o f  p o s i t r o n s  t o  t h e  t y p e  o f  d e f e c t .
( 4 )  E x i s t e n c e  o f  t e m p e r a t u r e  e f f e c t s  s een  i n  t h e  a b s e n c e  
o f  t r a p p i n g  by d e f e c t s .
5 . 1  The T e m p e r a t u r e  De p en d e n ce  o f  t h e  S p e c i f i c  T r a p p i n g  Ra t e  
I n  a p p l y i n g  t h e  t r a p p i n g  m o d e l  t o  t h e  s t u d y  o f  d e f e c t s  i n  
s o l i d s ,  i t  i s  c u s t o m a r y  t o  w r i t e  f o r  t h e  t o t a l  t r a p p i n g  
r a t e  o f  f r e e  p o s i t r o n s  by a c o n c e n t r a t i o n  Cj  o f  d e f e c t s  
o f  t y p e  j  as
K . = a . C .  . ( 5 . 1 )
J J J
w h e r e  o^ i s  t h e  t r a p p i n g  r a t e  p e r  u n i t  d e f e c t  c o n c e n t r a t i o n  
and i s  c a l l e d  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e .  (The  s u b s c r i p t  
w i l l  be d r o p p e d  when c o n s i d e r i n g  o n l y  one t y p e  o f  d e f e c t ) .
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The s o l u t i o n s  o f  t h e  r a t e  e q u a t i o n s  a r e  t h e n  u s ed  t o  w o r k  
o u t  t h e  p r o b a b i l i t y  t h a t  a p o s i t r o n  a n n i h i l a t e s  f r o m  a t r a p ,  
and t h e  m e a s u r e d  p a r a m e t e r  i s  c o r r e l a t e d  t o  t h i s  p r o b a b i l i t y  
t h r o u g h  e q u a t i o n  ( 2 . 1 5 ) .
H o w e v e r ,  t h e  c o u p l i n g  o f  C t o  a p o s e s  a s e r i o u s  p r o b l e m .  
W i t h o u t  a p r e c i s e  k n o w l e d g e  o f  a no r e l i a b l e  i n f o r m a t i o n
a b o u t  t h e  m a g n i t u d e  o f  C c o u l d  be e x t r a c t e d .  And ,  a p a r t
f r o m  b e i n g  o f  i m p o r t a n c e  i n  e x p e r i m e n t a l  d e f e c t  s t u d i e s ,  
t h e  t e m p e r a t u r e  b e h a v i o u r  o f  a i s ,  i n  i t s  own r i g h t ,  
a p h y s i c a l  p r o b l e m  w o r t h y  o f  c a r e f u l  i n v e s t i g a t i o n .
I n  t h e  f o l l o w i n g ,  we r e v i e w  t h e  d i f f e r e n t  t h e o r e t i c a l  
p r e d i c t i o n s  and e x p e r i m e n t a l  f i n d i n g s  t o  be f o l l o w e d  by 
o u r  own m e a s u r e m e n t s  on d e f o r m e d  c o p p e r .
We n o t e  h e r e  t h e  s i m i l a r i t y  o f  t r a p p i n g  by v a c a n c i e s  and 
by d i s l o c a t i o n s .  B r a n d t  and P a u l i n  ( 1 9 7 2 )  and  B r a n d t ( 1 9 7 4 )  
gave  t h e  e x p r e s s i o n s
aC = 4 mrCD+ ( 5 . 2 )
f o r  s p h e r i c a l  t r a p s  l i k e  v o i d s  and v a c a n c i e s ,  and
aC = 4 ï ï C D y i n ( C r V i r )  ( 5 . 3 )
f o r  c y l i n d e r i c a l  p o r e s  and d i s l o c a t i o n s .
A p a r t  f r o m  c o n s t a n t  f a c t o r s  r e l a t e d  t o  g e o m e t r y ,  t h e  m a i n
t 1 3
f e a t u r e s  o f  t h e  t r a p p i n g  m e c h a n i s m s  a r e  b e l i e v e d  t o  be 
t h e  same as s u g g e s t e d  by e q u a t i o n s  ( 5 . 2 )  and ( 5 . 3 ) .
5 . 1 . 1  T h e o r e t i c a l  P r e d i c t i o n s
C u r r e n t  t h e o r i e s  o f  t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  
s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  d i s a g r e e .  P r e d i c t i o n s  t a k e  t h e  
f o r m  o f  a T^ l a w  w i t h  x r a n g i n g  f r o m  - :  t h r o u g h  z e r o  t o  + & 
The p o s s i b i l i t y ,  e ven  o f  t h e  c a s e  x = - 1  has been s u g g e s t e d  
( B e r g e r s e n , 1 9 7 4 ) .
5 . 1 . 1 . 1  The Mo d e l  o f  C o n n o r s  and West
The s i m p l e s t  o f  t h e  p r o p o s e d  m o d e l s  i s  t h a t  o f  C o n n o r s  and 
Wes t  ( 1 9 6 9 ) .  They  c o n s i d e r e d  t h e  f r e e  p o s i t r o n  as a
c l a s s i c a l  p a r t i c l e  h a v i n g  a M a x w e l l i a n  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n ,  
and t h e  vai  
They  w r o t e
2
c a n c y  t o  p ose  a c r o s s - s e c t i o n  Tra t o  t h e  p o s i t r o n
2
a = Ç ( 5 . 4 )
w h e r e  v  = | 8 kT/ i rm*  i s  t h e  p o s i t r o n  v e l o c i t y  and  SÎ i s  t h e  
v o l u m e  p e r  a t o m .  E q u a t i o n  ( 5 . 4 )  t h e r e f o r e  p r e d i c t s  a T^ -  
d e p e n d e n c e .
5 , 1 . 1 , 2  H o d g e s - B e r g e r s e n  and T a y l o r  M o d e l
Quamtum m e c h a n i c a l  t r a p p i n g  r a t e  c a l c u l a t i o n s  w e r e  made by 
Hodges  ( 1 9 7 0 )  who a p p l i e d  t h e  F e r m i  G o l d e n  R u l e  t o  
c a l c u l a t e  t h e  t r a n s i t i o n  r a t e  o f  a z e r o  momentum p o s i t r o n  
i n t o  a v a c a n c y .  T h i s  a p p r o a c h  has been f u r t h e r  d i s c u s s e d  
by B e r g e r s e n  and T a y l o r  ( B e r g e r s e n , 1 9 7 4 ) .  The t r a p p i n g  r a k e
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Vp f o r  a p o s i t r o n  w i t h  wave n um b e r  p i s  g i v e n  by
^ j M ( p , k , q ) | 2  M E ^ - E p . E ^ -  ( 5 . 5 )
The t r a p p i n g  p r o c e s s  l i b e r a t e s  t h e  b i n d i n g  e n e r g y  C-s.1 eV)  
and i n v o l v e s  e l e c t r o n - h o l e  p a i r  c r e a t i o n .  The m a t r i x  
e l e m e n t  i s  t h e n  w r i t t e n  as
- r f r r l T m
( 5 . 6 )
w h e r e  j p >  i s  t h e  p o s i t r o n  B l o c h  s t a t e  and |1> i s  t h e  
t r a p p e d  p o s i t r o n  s t a t e .
A s s u m i n g  a M a x w e l l i a n  d i s t r i b u t i o n  f o r  t h e  p o s i t r o n  
momentum,  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  i s
3/
1 ^ ' 2 ÏÏ }  ^ ^
ÇI t m * k T  f  e x p ( - p  / 2 m * k T )  ( 5 . 7 )
S i n c e  t h e  t h e  p o s i t r o n  t r a p p i n g  e n e r g y  r e l e a s e d  i s  much 
l a r g e r  t h a n  kT ,  t h e  B o h r  r a d i u s  o f  t h e  t r a p p e d  p o s i t r o n  
w i l l  be s h o r t  c om p a r e d  t o  t h e  de B r o g l i e  w a v e - l e n g t h .
The m a t r i x  e l e m e n t  t h e n  w i l l  be a p p r o x i m a t e l y  i n d e p e n d e n t  
o f  p . -  The same h o l d s  f o r  t h e  p h a s e - s p a c e  f a c t o r  i n  
e q u a t i o n  ( 5 . 5 ) .  T h i s  m o d e l  t h e r e f o r e  p r e d i c t s  a t e m p e r a t u r e  
i n d e p e n d e n t  t r a p p i n g  r a t e .  .
5 . 1 . 1 . 3  S e e g e r  M o d e l
S e e g e r  ( 1 9 7 2 )  p r o p o s e d  a m o d e l  b a s e d  on t h e  d i f f u s i v e  
m o t i o n  o f  t h e  p o s i t r o n .  He p r o p o s e d  t h a t  t h e  p o s i t r o n  b e i n g
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r a p i d l y  t h e r m a l i s e d ,  m u s t  d i f f u s e  t h r o u g h  t h e  c r y s t a l  
u n t i l  i t  e i t h e r  a n n i h i l a t e s  o r  i s  t r a p p e d .  The s i t u a t i o n  
t h e r e f o r e  i s  d i f f u s i o n  c o n t r o l l e d .  W a i t e ' s  t h e o r y  o f  
d i f f u s i o n  o f  p a r t i c l e s  i n  a med i um i n t e r s p e r s e d  w i t h  t r a p s  
i s  a p p l i e d  t a k i n g  a c c o u n t  o f  p o s i t r o n  d e c a y .  W a i t e ' s  
f o r m u l a  ( W a i t e , 1 9 5 7 , 1 9 6 0 )  i s  t h e n  used  t o  w r i t e
a = 4 ï ï r  [ I / O  ( 5 . 8 )o +
B r a n d t  and P a u l i n  ( 1 9 7 2 )  c o n s i d e r i n g  t wo  c a s e s  o f  p o s i t r o n  
m o t i o n ,  v i z .  t h e  d i f f u s i o n  r e g i m e  and p r o p a g a t i o n  r e g i m e ,  
a l s o  o b t a i n e d  t h i s  f o r m u l a  f o r  s p h e r i c a l  t r a p s  l i k e  v o i d s  
and v a c a n c i e s .  They  a l s o  gave  a n a l o g o u s  e x p r e s s i o n s  f o r  
o t h e r  t r a p  g e o m e t r i e s .
The d i f f u s i o n  c o n s t a n t  i s  r e l a t e d  t o  t h e  p o s i t r o n  
m o b i l i t y  \ i by t h e  N e r n s t - E i n s t e i n  r e l a t i o n
0+ = p kT ( 5 . 9 )
I n  e q u a t i o n  ( 5 . 8 ) ,  t h e  t r a p  r a d i u s  r ^  i s  c o n s i d e r e d  
c o n s t a n t ,  and t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  a f o l l o w s  
t h a t  o f  D^.  The a s s u m p t i o n  b e h i n d  e q u a t i o n  ( 5 . 8 )  was t h a t  
a p o s i t r o n  w h i c h  r e a c h e s  a t r a p  w o u l d  n o t  be d e t e r r e d  
f r o m  f a l l i n g  i n t o  t h e  t r a p  by t h e  e x i s t e n c e  o f  a b a r r i e r  
a r o u n d  i t .
F r a n k  and S e e g e r  ( 1 9 7 4 )  c o n s i d e r e d  a more  g e n e r a l  
s i t u a t i o n  _ . w h e r e  t h e  p o s i t r o n  e n c o u n t e r s
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a p o t e n t i a l  b a r r i e r  a t  t h e  t r a p  b o u n d r y .  The r e s u l t  was 
a t r a n s i e n t l y  t i m e - d e p e n d e n t  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  whose  
s t e a d y  s t a t e  v a l u e  i s  g i v e n  by e q u a t i o n  ( 2 . 1 6 ) .
S e e g e r  d i s c u s s e d  t wo  e x t r e m e  c a s e s ;
( i )  0 ^ >> k ^ r ^ A r g  . The s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  i s  t h e n
e n t i r e l y  g o v e r n e d  by t h e  c a p t u r e  r a t e  k ^ r ^ A r  w h i c h  i s  
b e l i e v e d  t o  be i n d e p e n d e n t  o f  t e m p e r a t u r e .
( i i )  DI << k r  A r  . D i f f u s i o n  d e t e r m i n e s  t h e  s p e c i f i c  + 0 0 0  ^
t r a p p i n g  r a t e  and t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e  w i l l  be t h a t  o f  D^.
S e e g e r  p r o p o s e d  t h a t  t h e  m e c h a n i s m  i n f l u e n c i n g  t h e  m o b i l i t y  
o f  t h e r m a l i s e d  p o s i t r o n s  i n  m e t a l s  i s  t h e  s c a t t e r i n g  by  
a c o u s t i c  p h o n o n s .  F o r  an i s o t r o p i c  e l a s t i c  s o l i d  he 
o b t a i n e d
_ 1
and p r e d i c t e d  a . T   ^ l a w  f o r  a ( S e e g e r , 1 9 7 2 ) .
B e r g e r s e n  ( 1 9 7 4 )  p o i n t e d  o u t  t h a t  p ho n on  s c a t t e r i n g  w o u l d  
d o m i n a t e  o n l y  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s .  A t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  
t h e  m a i n  e n e r g y  l o s s  i s  v i a  e l e c t r o n - h o l e  p a i r  c r e a t i o n .
I n  t h i s  c a se  D^ and t h e r e f o r e  a  w o u l d  be i n v e r s e l y  
p r o p o r t i o n a l  t o  T.
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S e e g e r  ( 1 9 7 5 b ) d i s a g r e e d  w i t h  t h i s  a r g u e m e n t  on t h e  g r o u n d s  
t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e s  a t  w h i c h  e l e c t r o n - h o l e  p a i r  
e x c i t a t i o n  i s  i m p o r t a n t  w o u l d  be f a r  above  t h e  m e l t i n g  
p o i n t  o f  t h e  m e t a l .
B r a n d t  and P a u l i n  ( 1 9 7 2 )  and B r a n d t  ( 1 9 7 4 )  v i e w  t h e  p o s i t r o n  
m o t i o n  i n  t wo  d i f f e r e n t  s c h e m e s :  t h e  d i f f u s i v e  m o t i o n  and 
p r o p a g a t i v e  m o t i o n  f o r  s h o r t  and l o n g  m e a n - f r e e - p a r t h s .
The f i r s t  l e a d s  t o  e q u a t i o n  ( 5 . 2 )  o r  ( 5 . 6 )
F o r  t h e  s e c o n d  case
a = ,vd + ( 5 . 1 0 )
w h e r e  v ^  i s  t h e  mean p o s i t r o n  v e l o c i t y  and i s  t h e  - 
c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n .  C o n s i d e r i n g  t h e  d e f e c t  p o s i t r o n  
i n t e r a c t i o n  t o  be r e p r e s e n t e d  by a p o t e n t i a l  w e l l  o f  
s h o r t  r a n g e ,  t h e  c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n  f o r  m e t a l s  i s  g i v e n  
by
K = ( 5 . 1 1 )
d + +
w h e r e  and a r e  wave n u m b e r s  o u t s i d e  and i n s i d e  t h e  t r a p
B r a n d t  ( 1 9 7 4 )  has c o m b i n e d  t h e  e f f e c t s  o f  p o s i t r o n  
s c a t t e r i n g  on e l e c t r o n s ,  p h o n o n s  and c r y s t a l  i m p e r f e c t i o n s  
r e s p e c t i v e l y  t o  g i v e  f o r  t h e  d i f f u s i o n  c o e f f i c i e n t
[  7 .5x10  oÿôK * 5x10 ^OOK )
<5 . 1 7 ,
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T^ i s  t h e  e f f e c t i v e  p o s i t r o n  t e m p e r a t u r e  and i s  t h e
c o n c e n t r a t i o n  o f  p o s i t r o n  s c a t t e r i n g  c e n t r e s .  The c o n s t a n t s  
B and b d ep e n d  on t h e  p r o p e r t i e s  o f  c r y s t a l  i m p e r f e c t i o n s  
w i t h  b a s s u m i n g  v a l u e s  b e t w e e n  1 / 2  and 3 / 2 .
The a bo v e  o u t  l i n e  c l e a r l y  d e m o n s t r a t e s  t h e  c o m p l e x i t y  
o f  t h e  t h e o r e t i c a l  p r o b l e m .  D i f f e r e n t  s t a r t i n g  p o i n t s  and 
a s s u m p t i o n s  l e a d  t o  v a r y i n g  r e s u l t s .  I t  w o u l d  be d i f f i c u l t  
t o  u n i f y  t h e  d i f f e r e n t  a p p r o a c h e s .
The c o n f u s i o n  i s  n o t  c o n f i n e d  t o  t h e  t h e o r e t i c a l  s c en e
a l o n e .  E x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  d i s a g r e e  v i o l e n t l y .  S e e g e r C l 9 7 2 )
-  '
s u p p o r t e d  h i s  p r e d i c t i o n  by  d e d u c i n g  a T d e p e n d e n c e  f r o m  
t h e  d a t a  o f  C o n n o r s  e t  a l  ( -1970)  on q u e n c h e d  c a dm i um .
B u t  t h i s  i n t e r p r e t a t i o n  was i n c o r r e c t ,  s a i d  C o n n o r s  and 
B o w l e r  ( 1 9 7 3 ) .  McKee e t  a l  ( 1 9 7 3 )  r e p o r t e d  a c o n s t a n t  
s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  f o r  g o l d .  A g a i n  t h i s  was r e f u t e d  by 
H a l l  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  who o b t a i n e d  f o r  q u e n c h e d  g o l d  a T^ l a w  
w i t h  0 . 5  < % < 0 . 9 .
A l t h o u g h  t h e  abo v e  d i s c u s s i o n s  r e f e r  m a i n l y  t o  t r a p p i n g  
by v a c a n c i e s ,  t h e  same p r o b l e m s  w o u l d  be o u t s t a n d i n g  f o r  
o t h e r  t y p e s  o f  t r a p s .
The m a i n  d i f f i c u l t y  i n  p r e c i s e l y  d e t e r m i n i n g  a ^ ^ ( T )  i s  t h e  
n e c e s s i t y  t o  keep  t h e  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n  c o n s t a n t  
d u r i n g  t h e  e x p e r i m e n t  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s .
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The c o n v e n t i o n a l  a p p r o a c h  i s  t o  c r e a t e  e x c e s s  v a c a n c i e s  
by q u e n c h i n g  and t h e n  r e s t r i c t i n g  t h e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t s  
t o  l o w  t e m p e r a t u r e s  w h e r e  v a c a n c i e s  a r e  i m m o b i l e .
H a l l  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  t o o k  a c c o u n t  o f  t h e  v a c a n c y  l o s s  f o r  
m e a s u r e m e n t s  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s ,  b u t  t h i s  c o r r e c t i o n  
i n t r o d u c e s  u n c e r t a i n t i e s .  D y n a m i c s  o f  v a c a n c i e s  i s  i t s e l f  
a c o m p l i c a t e d  p r o c e s s  r e q u i r i n g  s e p a r a t e  a t t e n t i o n .
T h e r e  i s  a l s o  one o t h e r  p r o b l e m .  I n  q u e n c h i n g ,  i n  a d d i t i o n  
t o  v a c a n c i e s ,  a l l  s o r t s  o f  d e f e c t s  l i k e  v a c a n c y  c l u s t e r s ,  
d i s l o c a t i o n s  e t c .  a r e  l i k e l y  t o  be c r e a t e d .  A c o m p l e x  
d e f e c t  s t r u c t u r e  w o u l d  r e s u l t  i n  d i f f i c u l t y  o f  i n t e r p r e t a t i o n
M e t a l l i c  d e f e c t s  l i k e  d i s l o c a t i o n s  and s t a c k i n g  f a u l t s  
a r e  much l e s s  m o b i l e  t h a n  v a c a n c i e s .  I t  i s  t h e r e f o r e  e a s i e r  
t o  m a i n t a i n  a c o n s t a n t  d e f e c t  c o n c e n t r a t i o n  d u r i n g  
m e a s u r e m e n t s ,  and e x p e r i m e n t s  c o u l d  c o v e r  r e l a t i v e l y  
h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .  The t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  
s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  o f  d i s l o c a t i o n s  c o u l d  be m e a s u r e d  
r e l i a b l y  o v e r  a f a i r l y  w i d e  t e m p e r a t u r e  r a n g e .
Such  an a t t e m p t  has been made by Mac K e n z i e  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  
on p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  n i c k e l .  T h e i r  r e s u l t  was a c o n s t a n t  
s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e .  S i m i l a r  s t u d i e s  have  n o t  been 
p e r f o r m e d  on o t h e r  f e a s i b l e  m e t a l s .
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5 . 2  The T e m p e r a t u r e  De pendence  o f  Fp and F_
The t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  F ^ ,  t h e  p a r a m e t e r  w h i c h  i s  
c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  a n n i h i l a t i o n s  o f  f r e e  p o s i t r o n s  
i s  a l s o  a d i s p u t e d  p r o b l e m .  The n a t u r e  o f  F i n  t h e  
p r e - v a c a n c y  r e g i o n ,  i . e .  F^ has been d i s c u s s e d  i n  c h a p t e r  2 ,
The c a s e  o f  F^ c o r r e s p o n d i n g  t o  a n n i h i l a t i o n s  o f  t r a p p e d  
p o s i t r o n s  i s  more  a b s t r a c t  and has  n o t  been o b s e r v e d  
e x p e r i m e n t a l l y  f o r  v a c a n c i e s .  T h e r e  i s  a r e m o t e  p o s s i b i l i t y  
t h a t  F^ c o u l d  d e m o n s t r a t e  some t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e .
I t  was s p e c u l a t e d  t h a t  i t  w o u l d  r i s e  l i n e a r l y  w i t h  
t e m p e r a t u r e  ( T r i f t s h a u s e r  and M c G e r v e y , 1 9 7 5 ,  Nanao e t  a l ,  
1 9 7 3 ) .  B u t ,  T r i f t s h a u s e r  and Mc Ge r v e y  b e l i e v e  t h a t  i t  
w o u l d  be" e f f e c t e d  l e s s  by t h e r m a l  e x p a n s i o n .
B e c a u s e  o f  t h e i r  i n v o l v e m e n t  i n  t h e  a p p l i c a t i o n  o f  t h e  
t r a p p i n g  m o d e l ,  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  know t h e  t e m p e r a t u r e  
b e h a v i o u r  o f  F^ and F^ B e s i d e s  t h i s ,  t h e r e  i s  some 
t h e o r e t i c a l  m o t i v a t i o n  t o  u n d e r s t a n d  t h e  r e a s o n  f o r  
any  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e .
To r e s o l v e  t h e  p r o b l e m  o f  F , we m u s t  make o b s e r v a t i o n s
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on s p e c i m e n  w i t h  eno u gh  d e f e c t s  t o  be c a p a b l e  o f  s a t u r a t i o n  
t r a p p i n g  o v e r  a w i d e  t e m p e r a t u r e  r a n g e .  B ec au se  o f  f a s t  
v a c a n c y  m i g r a t i o n  i n  many m e t a l s ,  i t  i s  n o t  p r a c t i c a b l e  
t o  e x p e r i m e n t  w i t h  q u e n c h e d - i n  v a c a n c i e s .  The r e q u i r e m e n t  
o f  a p e r s i s t e n t  s a t u r a t i o n  t r a p p i n g  i s  f u l f i l l e d  o v e r  a 
w i d e  r a n g e  o f  t e m p e r a t u r e s  by d i s l o c a t i o n s  i n  c o p p e r .
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The p a r a m e t e r  F_p i s  e a s i e r  t o  s t u d y .  A w e l l  a n n e a l e d  
s p e c i m e n  w o u l d  s e r v e  t h e  p u r p o s e .
5 . 3  M e a s u r e m e n t s  on D e f o r m e d  C o p p e r
The m o t i v a t i o n  f o r  t h i s  e x p e r i m e n t  was t h e  s e r i o u s n e s s  o f  
t h e  t h e o r e t i c a l  c o n t r o v e r s i e s  and t h e  c o n f l i c t  o f  
e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  f o r  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  
d i s c u s s e d  a b o v e .  I t  was a l s o  a i me d  t o  s e e k  an u n d e r s t a n d i n g  
o f  t h e  b e h a v i o u r  o f  F f o r  t h e  f r e e  and c o m p l e t e l y  t r a p p e d  
p o s i t r o n s .  D i r e c t  m e a s u r e m e n t s  on s p e c i m e n s  c o n t a i n i n g  
m o n o - v a c a n c i e s  o n l y  a r e  e x t r e m e l y  d i f f i c u l t  and i n d i r e c t  
m e a s u r e m e n t s  a r e  u n r e l i a b l e .  M e a s u r e m e n t s  on p l a s t i c a l l y  
d e f o r m e d  s p e c i m e n  w o u l d  y i e l d  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  t r a p p i n g  
by d i s l o c a t i o n s  w h i c h  a r e  t h e  d o m i n a n t  t y p e  o f  d e f e c t s .  
I n f o r m a t i o n  on F ^ ( T ) ,  t h e  p a r a m e t e r  c o r r e s p o n d i n g  t o  p o s i t r o n s  
t r a p p e d  i n  d i s l o c a t i o n s  w o u l d  be p r o v i d e d  by a g r o s s l y  
d e f o r m e d  c o p p e r  s p e c i m e n .
The r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t s  m u s t ,  h o w e v e r ,  be l i m i t e d  t o  
t e m p e r a t u r e s  w h e r e  a n n e a l i n g  o f  d e f e c t s  w o u l d  n o t  o c c u r .
F o l l o w i n g  t h e  f i r s t  o b s e r v a t i o n  o f  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  
i n  d e f o r m e d  n i c k e l  by D e k h t y a r  e t  a l  ( 1 9 6 4 )  v a r i o u s  e f f o r t s  
t o  s t u d y  p o s i t r o n  t r a p p i n g  i n  o t h e r  p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  
m e t a l s  have  been made.
P o s i t r o n  t r a p p i n g  i n  p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  c o p p e r  was 
f i r s t  s t u d i e d  by Mac K e n z i e  e t  a l  ( 1 9 7 0 )  by D o p p l e r
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b r o a d e n i n g  m e t h o d .  T r a p p i n g  s i t e s  w e r e  b e l i e v e d  t o  be 
d i s l o c a t i o n s .  M e a s u r e m e n t s  o f  b o t h  l i f e - t i m e s  and l i n e - s h a p e s  
w e r e  made on c o p p e r  s a m p l e s  o f  v a r y i n g  d e g r e e s  o f  
d e f o r m a t i o n  by Dauwe e t  a l  ( 1 9 7 4 )  and by Baram and Rosen 
( 1 9 73 )  .
Bar am and Rosen c o n s i d e r e d  a d i s l o c a t i o n  t o  be a r o w  o f
s p h e r i c a l  s c a t t e r i n g  c e n t r e s  and showed t h a t  t h e  d i s l o c a t i o n
3d e n s i t y  c o mmo n l y  d e f i n e d  i n  t e r m s  o f  d i s l o c a t i o n  l e n g t h / c m  
- 2
( i . e .  i n  cm u n i t s )  c o u l d  be r e l a t e d  t o  a d i s l o c a t i o n
3d e n s i t y  p^ d e f i n e d  as d i s l o c a t i o n s / c m  by t h e  r e l a t i o n
p ^ ( c m  ^ )  = p ( c m ^ ) / b  ( 5 . 1 3 )
w h e r e  b i s  t h e  B u r g e r ’ s v e c t o r  and f o r  c o p p e r  b = 2 . 5 6  A.
W i t h  t h i s  d e f i n i t i o n  t h e  q u a n t i t y  c o u l d  be u se d  as a 
d e f e c t  c o n c e n t r a t i o n  C i n  t h e  t r a p p i n g  m o d e l  e q u a t i o n s .
-  8 3 -1S p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e s  o f  1 . 4 8 x 1 0  cm s e c  and 
-  8 3 - 1
1 . 8 2 x 1 0  cm s e c  w e r e  o b t a i n e d  by  Dauwe e t  a l  ( 1 9 7 4 )  by
l i f e - t i m e  and  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e a s u r e m e n t s .  B u t  Baram
- 7  3 -1and Rosen o b t a i n e d  9 . 7 x 1 0  cm s e c  f o r  t h e  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e  ( B a r a m and R o s e n , 1 9 7 3 ) .  Dauwe e t  a l  b e l i e v e  
t h a t  t h e i r  i m p a c t - d e f o r m e d  s a m p l e s  w e r e  f r e e  o f  v a c a n c i e s
McKee e t  a l  ( 1 9 7 4 )  s t u d i e d  p o s i t r o n  t r a p p i n g  by  d i s l o c a t i o n s  
i n  d e f o r m e d  c o p p e r  by l i f e - t i m e  m e t h o d  u n d e r  c a r e f u l l y  
c o n t r o l l e d  c o n d i t i o n s .  By a n n e a l i n g  a t  300 C f o r  5 h o u r
1*23
t h e y  r e mo ve d  s u b m i c r o s c o p i c  d e f e c t s  o t h e r  t h a n  d i s l o c a t i o n s .  
S a i m o t o  e t  a % ( 1974 )  i n  s i m i l a r  s t u d i e s  r e p o r t e d  t h e  e f f e c t s  
o f  s u b m i c r o s c o p i c  d e f e c t s .
The c o n c l u s i o n  f r o m  p r e v i o u s  s t u d i e s  i s  t h a t  p l a s t i c a l l y  
d e f o r m e d  c o p p e r  e x h i b i t s  t r a p p i n g  e f f e c t s  m a i n l y  due t o  
d i s l o c a t i o n s .
5 . 4  E x p e r i m e n t a l  P r o c e d u r e
5 . 4 . 1  Samp l e  p r e p a r a t i o n
H i g h  p u r i t y  c o p p e r  ( 9 9 . 9 9 9 % )  f r o m  J o h n s o n  and M a t t h y  w e r e
2
u s e d .  S h e e t s  1 mm t h i c k  w e r e  c u t  t o  s i z e l Ô x l B  mm . They
w e r e  a n n e a l e d  i n  vacuum f u r n a c e  B a t  a b o u t  800 C f o r  a b o u t
12 h o u r s  and t h e n  v e r y  s l o w l y  c o o l e d .  T h i s  a n n e a l i n g  w o u l d
r e mo v e  a l l  d e f e c t s .  The a n n e a l e d  s a m p l e s  w e r e  t h e n  e t c h e d
i n  d i l u t e  n i t r i c  a c i d .  To p r o d u c e  d e f o r m e d  s a m p l e s ,  t h e
a n n e a l e d  c o p p e r  s h e e t s  w e r e  s a n d w i c h e d  b e t w e e n  t wo  h a r d
s t e e l  s l a b s  and hammered t o  o b t a i n  t h e  r e q u i r e d  t h i c k n e s s
r e d u c t i o n .  Bec a u s e  o f  t e m p o r a r y  h e a t i n g  on h a m m e r i n g ,  m o s t
o f  t h e  v a c a n c i e s  w o u l d  a n n e a l  o u t  d u r i n g  t h e  p r o c e s s .
The s e v e r e l y  d e f o r m e d  s p e c i m e n s  w e r e  made f r o m  a n n e a l e d
2
p i e c e s  1mmx(4x5 mm ) by h am me r i n g  u n t i l  t h e  a r e a  was 
e x p a n d e d  more  t h a n  t h r e e - f o l d .  These  s p e c i m e n s  w i t h  a b o u t  
60% o r  more  t h i c k n e s s  r e d u c t i o n  a r e  c a p a b l e  o f  s a t u r a t i o n  
t r a p p i n g  (Mac K e n z i e  e t  a l ,  1 97 0 ,  Dauwe e t  a l ,  1 9 7 4 ) .
A l l  t h e  d e f o r m e d  s p e c i m e n s  w e r e  k e p t  a t  r o o m t e m p e r a t u r e
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f o r  a t  l e a s t , t w o  d ay s  b e f o r e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made.
T h i s  a g e i n g  a l l o w s  a l l  t h e  r e s i d u a l  v a c a n c i e s  t o  a n n e a l  o u t .  
The s p e c i m e n s  w e r e  e t c h e d  a g a i n  b e f o r e  m e a s u r e m e n t .
5 . 4 . 2  M e a s u r e m e n t s
M e a s u r e m e n t s  o f  a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  w e r e  made w i t h  
s p e c t r o m e t e r  B,  w i t h  t h e  c a m p l e  m o u n t e d  i n  c r y o s t a t  A.  
N e u t r o n - i r r a d i a t e d  4 pm c o p p e r  f o i l  s o u r c e s  w e r e  s a n d w i c h e d  
b e t w e e n  two  s a m p l e  s h e e t s .
F o u r  s p e c i m e n s ,  W -  t h e  e x t r e m e l y  d e f o r m e d ,  X and Y - t h e  
m o d e r a t e l y  d e f o r m e d  and Z -  t h e  a n n e a l e d  s p e c i m e n  w e r e  
u s e d .  F i ' g u r e  5 . 1  shows t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  p r o f i l e s  f o r  
t h e  s a m p l e s  W,X and Z.  M e a s u r e m e n t s  w e r e  made a t  
t e m p e r a t u r e s  b e t w e e n  80K and  room t e m p e r a t u r e .  I n  t h e  c as e  
o f  t h e  a n n e a l e d  c o p p e r  Z,  m e a s u r e m e n t s  w e r e  c o n t i n u e d  
up t o  500 C i n  f u r n a c e  B. The r e g i o n  b e t w e e n  r oom 
t e m p e r a t u r e  and 100 C c o n s i s t s  o f  p o i n t s  t a k e n  i n  t h e  
c r y o s t a t  and a l s o  i n  t h e  f u r n a c e .  C o u n t i n g  t i m e  a t  each  
t e m p e r a t u r e  was 90 m i n u t e s .  A t  a t o t a l  c o u n t  r a t e  o f  3 . 0  kHz 
a b o u t  6 x 1 0 ^ c o u n t s  w e re  a c c u m u l a t e d  i n  t h e  p h o t o - p e a k .
5 . 5  T r e a t m e n t  o f  t h e  Da t a
The a n n i h i l a t i o n  l i n e s  o b s e r v e d  have  a FWHM o f  a b o u t  
34 c h a n n e l s  f o r  t h e  a n n e a l e d  and 31 c h a n n e l s  f o r  t h e  
g r o s s l y  d e f o r m e d  s p e c i m e n . ‘ We d e f i n e d  t h e  F - p a r a m e t e r  
i n  t h e  u s u a l  w a y .
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S i n e s  a b o u t  45% o f  t h e  t o t a l  c o u n t s  i n  t h e  p ea k  b e l o n g  t o  
t h e  c e n t r a l  20 c h a n n e l s ,  i t  was a p p r o p r i a t e  t o  d e f i n e  F as 
t h e  sum o f  c o u n t s  i n  t h e  21  c e n t r a l  c h a n n e l s  d i v i d e d  by 
t h e  t o t a l  a r e a .  The t o t a l  p e a k  a r e a  was d e f i n e d  as t h e
240 c h a n n e l s  a c r o s s  t h e  p e a k .
B ec a u s e  o f  i n e v i t a b l e  e l e c t r o n i c  d r i f t s  t h e  p e a k  p o s i t i o n s  
i n  d i f f e r e n t  r u n s  c h a n g e ,  t y p i c a l l y  by  a b o u t  1 c h a n n e l  
o r  l e s s .  A r i g i d l y  f i x e d  b o u n d r y  o f  t h e  c e n t r a l  21 c h a n n e l s
c a n n o t  be a p p l i e d .  To keep  t h e  s y m m e t r y  as w e l l  as t o
a c c o u n t  f o r  t h e  s h i f t  o f  t h e  p e a k  p o s i t i o n ,  t h e  F - p a r a m e t e r  
was c a l c u l a t e d  as f o l l o w s .
F i r s t ,  t h e  p e a k  p o s i t i o n  x was l o c a t e d  w i t h  an a c c u r a c y  
o f  0 . 1  c h a n n e l  by  a f o u r t h - o r d e r  p o l y n o m i a l  f i t t i n g  o f  t h e  
c e n t r a l  25 c h a n n e l s .  The a r e a  o f  t h e  r e g i o n  x - 1 0  t o  x +10  
c h a n n e l s  was c a l c u l a t e d  by t a k i n g  f r a c t i o n s  o f  t h e  c o u n t s  
i n  t h e  e x t r e m e  c h a n n e l s  as a p p r o p r i a t e  and a d d i n g  t o  t h e  
c o u n t s  i n  t h e  r e m a i n i n g  c e n t r a l  c h a n n e l s .  A l t h o u g h  l e s s  
i m p o r t a n t ,  t h e  same p r o c e d u r e  was a l s o  a p p l i e d  t o  t h e  ' 
t o t a l  a r e a .  The r e s u l t i n g  F - v a l u e s  h ave  a t y p i c a l  a c c u r a c y  
o f  a b o u t  0 . 1 3 % .
5.5.1 R e s u l t s  and D i s c u s s i o n
I n  f i g u r e  5 . 2 ,  t h e  v a r i a t i o n s  o f  t h e  F - p a r a m e t e r s  f o r  t h e  
f o u r  s p e c i m e n s  w i t h  t e m p e r a t u r e  a r e  show n .  C u r v e  Z f o r  
t h e  a n n e a l e d  s a m p l e  r e p r e s e n t s  F ^ .
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I n  t h e  s e v e r e l y  d e f o r m e d  s a m p l e  a l m o s t  a l l  t h e  p o s i t r o n s  
a n n i h i l a t e  f r o m  t h e  t r a p p e d  s t a t e s  (Dauwe e t  a l , 1 9 7 4 ,
Bar am and R o s e n , 1973 )-j t h e  r e s u l t i n g  c u r v e  W t h e r e f o r e  
i l l u s t r a t e s  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  p a r a m e t e r  F ^ ,  f o r  p o s i t r o n s  
t r a p p e d  i n  d i s l o c a t i o n s  w i t h  t e m p e r a t u r e .
A p p l y i n g  t h e  t wo  s t a t e  t r a p p i n g  m o d e l ,  t h e  c u r v e s  f o r  t h e  
t wo  i n t e r m e d i a t e  c a s e s  X and Y c o u l d  be d e s c r i b e d  by 
t h e  e q u a t i o n
F ( T )  = P F ^ ( T )  + ( 1 - P ] F ^ ( T )  ( 5 . 1 4 )
w h e r e  P t h e  f r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  a n n i h i l a t i n g  f r o m
t h e  t r a p s  i s  g i v e n  by
a ( T )  C . / X .  
p =----------------
1 + o ( T )  C y / X f
i s  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  d e f e c t s  as d e f i n e d  by Baram 
and Rosen ( 1 9 7 3 ) ,  a ( T )  i s  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  and 
X^ i s  t h e  a n n i h i l a t i o n  r a t e  o f  f r e e  p o s i t r o n s .
S t u d i e s  o f  t h e  a n n e a l i n g  o f  d e f e c t s  i n  p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  
c o p p e r  by  Dauwe e t  a l  ( 1 9 7 4 )  and bÿ M i k h a l e n k o v  ( 1 9 7 4 )  
have  shown t h a t  u n t i l  a b o u t  300 C t h e  r a t e  o f  a n n e a l i n g  
o f  d i s l o c a t i o n s  i s  v e r y  l o w ,  and a t  200  C p r a c t i c a l l y  
no a n n e a l i n g  t a k e s  p l a c e .  More c o n v i n c i n g  s u p p o r t  o f  t h i s  
o b s e r v a t i o n  i s  g i v e n  by t h e  r e s i s t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  o f  
K o p e t s k i i  e t  a l  ( 1 9 7 4 )  who showed t h a t  b e l o w  200  0 
t h e  d e f e c t  c o n c e n t r a t i o n  r e m a i n s  c o n s t a n t .
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We t h e r e f o r e  t r e a t  C^ as c o n s t a n t  i n  e ach  o f  t h e  d e f o r m e d  
s a m p l e s  o v e r  t h e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  o u r  m e a s u r e m e n t s .
F o r  t h e  a n n e a l e d  s a m p l e ,  m e a s u r e m e n t s  e x t e n d e d  b e y o n d  0 C 
show t h a t  a d e c i s i v e  c h an g e  o f  s l o p e  a p p e r a r s  a t  a r o u n d  0 C, 
w h e r e  s o m e t h i n g  l i k e  a s t e p  f u n c t i o n  i s  s een  ( F i g u r e  5 . 3 ) .  
Due t o  t h e  o n s e t  o f  t h i s  a n o m a l o u s  b e h a v i o u r  w h i c h  S e e g e r  
b e l i e v e d  was due t o  s e l f - t r a p p i n g ,  o u r  r a n g e  o f  a n a l y s i s  o f  
t h e  c u r v e s  X and Y a r e  l i m i t e d  t o  t e m p e r a t u r e s  b e l o w  z e r o .
A v i s u a l  o b s e r v a t i o n  c l e a r l y  shows  t h a t  F^ and F^  c h an g e  
o n l y  v e r y  s l o w l y  and l i n e a r l y  w i t h  t e m p e r a t u r e .  T h i s  
o b s e r v a t i o n  i s  a l s o  r e f l e c t e d  i n  t h e  c u r v e s  X and Y w h i c h  
a r e  t h e  l i n e a r  sums o f  F^ and F ^ .  T h i s  i m m e d i a t e l y  i m p l i e s  
t h a t  t h e r e  i s  no d r a m a t i c  v a r i a t i o n  o f  CT(T) w i t h  t e m p e r a t u r e
H o w e v e r ,  t o  t e s t  t h e  c o m p e t i n g  t h e o r i e s ,  we w r o t e
a ( T )  = a T *o
and o p t i m i s e d  t h e  v a l u e s  o f  x t o  g e t  t h e  b e s t  f i t  t o  
c u r v e s  X and Y and a d o p t i n g  s t r a i g h t  l i n e  f i t s  f o r  t h e  
c a s e s  W and Z t o  g i v e  F ^ ( T )  and F ^ ( T ) .
2
The v a l u e s  o f  x and t h e  c o r r e s p o n d i n g  g o o d n e s s - o f - f i t ( x  / v )  
a r e  l i s t e d  i n  t h e  l a s t  c o l u m n  o f  t a b l e  5 . 1 .
2
A l s o ,  t h e  X t h a t  w o u l d  a r i s e  i n  f i t t i n g  t h e  c u r v e s
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by a s s i g n i n g  t h e o r e t i c a l l y  s u g g e s t e d  v a l u e s  o f  x = 0 , +1 / 2  
a r e  l i s t e d  i n  t a b l e  5 .1
TABLE 5 .1
X '■-= G + 1 / 2  - 1 / 2  0 . 1 1
Case X
X ^ / v =  1 . 0  1 . 6  3 . 6  0 . 8
+ 1 / 2  - 1 / 2  - 0 . 1 7
Case Y
X ^ / v =  1 . 3  7 . 7  2 . 6  1 .1
The i n f e r e n c e  t h e r e f o r e  i s  t h a t  i n  t h e  r e g i o n  77 K 
t o  273 K,  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e  a o f  d i s l o c a t i o n s  i n  
c o p p e r  i s  a c o n s t a n t .
I n  v i e w  o f  t h e  s i m i l a r i t y  o f  t r a p p i n g  by  d i s l o c a t i o n s  and  
by  v a c a n c i e s ,  we a l s o  c o n c l u d e  t h a t  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  
r a t e  o f  v a c a n c i e s  w o u l d  f o l l o w  t h e  same p a t t e r n .
Ou r  r e s u l t  f o r  c o p p e r  i s  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h a t  o f  
Mac K e n z i e  e t  a l  f o r  d e f o r m e d  n i c k e l .  I t  m u s t  be n o t e d  
h o w e v e r ,  t h a t  t h e i r  c o e f f i c i e n t  a i s  n o t  s y n o n y m o u s  w i t h  
o u r  c o e f f i c i e n t  x .  I n  t h e i r  w o r k  a was d e f i n e d  t o  be t h e  
t e m p e r a t u r e  e x p o n e n t  o f  t h e  t r a p p i n g  f r a c t i o n  P as 
P = P ^ T ^ .  I n c i d e n t a l l y ,  t h e i r  r e s u l t  a=0 l e a d s  t o  t h e  
c o n c l u s i o n  t h a t  a i s  t e m p e r a t u r e  i n d e p e n d e n t .
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Th es e  r e s u l t s  a r e  i n  c o n f l i c t  w i t h  t h e  r e c e n t  r e s u l t s  o f  
H a l l  e t  a l  C1975)  f o r  q u e n c h e d  g o l d .  They  r e p o r t e d  x = 0 . 5  
i n  t h e  r a n g e  693 - 1033 K,  and even  x = 0 . 9  i n  t h e  r a n g e  
243  - 1033 K.  The m e a s u r e m e n t s  o f  McKee e t  a l  ( 1 9 7 3 )  on 
q u e n c h e d  g o l d  y i e l d  x = 0 . 0 1  ( i m p l y i n g  x = 0 p r a c t i c a l l y ) ,  
and a r e  a t  v a r i a n c e  w i t h  t h e  r e s u l t s  o f  H a l l  e t  a l , b u t  
a g r e e  w i t h  o u r  r e s u l t s  o b t a i n e d  f r o m  d e f o r m e d  c o p p e r .
The c o m p a r i s o n  o f  e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  w i t h  t h e o r i e s  m i g h t
r e v e a l  some i n s i g h t  i n t o  t h e  m e c h a n i s m  o f  t r a p p i n g .
The m o s t  d i r e c t  t h e o r y  t h a t  p r e d i c t s  x = 0 i s  t h a t  o f  Hodges
I f  t h e  c l a s s i c a l  p i c t u r e  o f  C o n n o r s  and Wes t  i s  t o  be
a p p l i e d ,  i t  m i g h t  i m p l y  t h a t  t h e i r  a s s u m p t i o n  o f  a
c o n s t a n t  c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n  i s  i n c o r r e c t .  I f  one t a k e s
a c c o u n t  o f  t h e  d i f f u s i o n  o f  p o s i t r o n s  t h e n  e q u a t i o n  ( 5 . 1 1 )
g i v e n  S e e g e r  m u s t  be u s e d .  The p r e s e n t  f i n d i n g  t h a t  a i s
i n d e p e n d e n t  o f  t e m p e r a t u r e  means t h a t  t h e  c a p t u r e  r a t e
k r  A r  p r e v a i l s  o v e r  t h e  d i f f u s i o n  t e r m ,  i . e .  Cl >>k  r ^ A r  . 
0 0 0  + 0 0 0
As c ommen ted  by Mac K e n z i e  e t  a l  ( 1 9 7 5 )  t h e r e  seems t o  be 
a g e n e r a l  c o n s e n s u s  e v o l v i n g  i n  f a v o u r  o f  c o n s t a n t  t r a p p i n g  
r a t e .  B u t ,  i t  i s  s t i l l  n o t  s a f e  t o  r u l e  o u t  t h e  p o s s i b i l i t y  
t h a t  a ( T )  may show a c o m p l i c a t e d  b e h a v i o u r  d e p e n d i n g  on t h e  
t y p e  o f  m e c h a n i s m  w h i c h  p r e d o m i n a n t l y  i n f l u e n c e s  t h e  
t r a p p i n g  r a t e  i n  e ach  t e m p e r a t u r e  r e g i o n ' . '
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5 . 6  M e a s u r e m e n t s  on D e f o r m e d  C o p p e r  From 6 - 7 7  K 
T h e r e  i s  a r e m o t e  p o s s i b i l i t y  t h a t  by e x t e n d i n g  t h e  
t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t ,  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  
r a t e  a m i g h t  be s een  t o  e x h i b i t  a c e r t a i n  f o r m  o f  
t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e .  I f  a s t r a i g h t  f o r w a r d  T^ - l a w  w e r e  
t o  g o v e r n ,  t h e n  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  w o u l d  be 
v e r y  r e v e a l i n g .  I n  g o i n g  down f r o m  77 K t o  4 . 2  K,  t h e  r a t i o  
T ^ / T ^  i s  1 8 , 3  w h e r e  as b e t w e e n  77 K and 273 K t h i s  r a r i o  
i s  o n l y  3 . 5 .  Hence i f  t h e  r e p r e s e n t a t i o n
i s  a d o p t e d ,  a l a r g e  c hange  i s  e x p e c t e d  f r o m  l o w e r i n g  t h e  
t e m p e r a t u r e  t o  4 . 2  K.
An i m p r o v i s e d  e x p e r i m e n t  was t h e r e f o r e  p e r f o r m e d  on a new 
s e t  o f  a n n e a l e d ,  med i um and g r o s s l y  d e f o r m e d  s a m p l e s  o f  
c o p p e r  a t  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e s .
Each s o u r c e - s a n d w i c h e d  c o p p e r  s a m p l e  was m o u n t e d  on a 
s p e c i m e n  h o l d e r ' a n d  i m m e r s e d  d i r e c t l y  i n t o  l i q u i d  h e l i u m ,  
t h u s  e n s u r i n g  t h a t  t h e  s p e c i m e n  w e r e  a l l  a t  4 . 2  K.
S i m i l a r  m e a s u r e m e n t s  w e r e  r e p e a t e d  w i t h  t h e  s p e c i m e n  
i m m e r s e d  i n  l i q u i d  n i t r o g e n ,  and a l s o  i n  a i r  a t  r oom 
t e m p e r a t u r e .
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F I G .  5 . 4  V a r i a t i o n  o f  F - p o r o n o t e r  w i t h  t e m p e r a t u r e  (0 -300 K)
f 3 5
The r e s u l t s  o f  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  d i s p l a y e d  i n  f i g u r e  5 , 4  
a r e  v e r y  i n t e r e s t i n g .  F i r s t ,  we o b s e r v e d  t h a t  f o r  a n n e a l e d  
c o p p e r ,  t h e  F - p a r a m e t e r  a t  4 . 2  K , m e a s u r e d  t w i c e ,  l i e s  on 
t h e  s t r a i g h t  l i n e  w h i c h  i s  an e x t r a p o l a t i o n  o f  t h e  l i n e  
t h r o u g h  t h e  p r e v i o u s l y  m e a s u r e d  p o i n t s .  T h i s  c o n f i r m s  t h e  
e a r l i e r  o b s e r v a t i o n  t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  F^ 
i s  i n d e e d  v e r y  s m a l l .
We a l s o  n o t e d  t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  F^ was 
a l s o  s m a l l  b e t w e e n  77 K and 273 K.  B u t  we now o b s e r v e  a 
r e m a r k a b l e  f a l l  i n  t h e  F - p a r a m e t e r  r e p r e s e n t i n g  F^ b e t w e e n
4 . 2  K and 77 K.  A s i m i l a r  f a l l  i n  t h e  v a l u e  o f  F f o r  t h e  
m o d e r a t e l y  d e f o r m e d  s a m p l e  i s  a l s o  s e e n .
T hes e  s p e c t a c u l a r  o b s e r v a t i o n s  n ee d ed  c o n f i r m a t i o n  and 
c a l l e d  f o r  d e t a i l e d  s t u d i e s .  We t h e r e f o r e  c omposed  t h e  
c r y o s t a t  B d e s c r i b e d  i n  c h a p t e r  3 t o  be s u i t a b l e  f o r  
i m m e r s i o n  i n t o  a l i q u i d  h e l i u m  d e w a r .  A m o d e r a t e l y  
d e f o r m e d  and an a n n e a l e d  c o p p e r  s a m p l e  w e r e  e ac h  m o u n t e d  
on t h e  s a m p l e  h o l d e r  and p l a c e d  i n  t h e  c r y o s t a t  and 
t h e  c r y o s t a t  was i m m e r s e d  i n  l i q u i d  h e l i u m .  A n n i h i l a t i o n  
l i n e  s h a p e s  w e r e  m e a s u r e d  as u s u a l  a t  a n u m b e r  o f  
t e m p e r a t u r e s  b e t w e e n  4 . 2  K and 77 K.  The r e s u l t i n g  F - v a l u e s  
shown i n  f i g u r e  5 . 5  o n l y  c o n f i r m  t h e  p r e l i m i n a r y  f i n d i n g s .  
A p a r t  f r o m  t h e  p o o r  a c c u r a c y  o f  t h e  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t ,  
t h e  r e s u l t s  show a s y s t e m a t i c  d r o p  i n  F as t h e  t e m p e r a t u r e  
i s  l o w e r e d .
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F I G .  5 . 5  The v a r i a t i o n  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  f o r  m e d i um  d e f o r m e d  
and a n n e a l e d  c o p p e r  f o r  t h e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  ( 4 - 7 7  K)
137
I n  c u r v e  A,  we see  t h a t  a t  a b o u t  6 OK a p l a t e a u  s i m i l a r  
t o  t h a t  o f  X o r  Y i n  f i g u r e  5 . 2  a p p e a r s  t o  s t a r t  - 
s u g g e s t i n g  a t r a n s i t i o n  i n t o  a r e g i o n  o f  c o n s t a n t  t r a p p i n g  
r a t e .
5 . 6 . 1  D i s c u s s i o n  o f  t h e  r e s u l t s
The d e c l i n e  i n  F b e l o w  a b o u t  60 K i s  d i f f i c u l t  t o  e x p l a i n .
see
We n o t e  t h a t  F^ r e m a i n s  c o n s t a n t  and we c a n j n o  r e a s o n  why 
F^ s h o u l d  d e c r e a s e .  The t o p  c u r v e  o f  f i g u r e  5 . 4  h o w e v e r ,  
t e m p t s  one t o  t h i n k  t h a t  F^ d oes  d e c r e a s e .  I f  t h i s  w e re  
t h e  c a se  t h e r e  i s  no c l e a r  e x p l a n a t i o n .  B u t  i t  w o u l d  be 
u n d e r s t o o d  i f  we assume a d e c r e a s i n g  s p e c i f i c  t r a p p i n g  
r a t e  as t h e  t e m p e r a t u r e  g e t s  l o w e r .  When t h e  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e  d e c r e a s e s ,  t h e  d e f e c t  c o n c e n t r a t i o n  may 
no l o n g e r  be c a p a b l e  o f  s a t u r a t i o n  t r a p p i n g  w h i c h  e x i s t s  a t  
h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .  T h i s  means t h a t  t h e  d e c e n d i n g  p o r t i o n  
i n  t h e  t o p  c u r v e  o f  f i g u r e  5 . 4  d oe s  n o t  r e p r e s e n t  F^ .
T h i s  r e a s o n i n g  i s  s u p p o r t e d  by  t h e  b e l i e f  t h a t  t h e  
t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  F^ c o u l d  n o t  d r a s t i c a l l y  d i f f e r  
f r o m  t h a t  o f  F ^ .  We t h e r e f o r e  m a i n t a i n  t h e  c o n c l u s i o n  
t h a t  F^ r e m a i n s  v e r y  n e a r l y  c o n s t a n t  down t o  4 . 2  K.
The r e s p o n s i b i l i t y  f o r  t h e  f a l l  o f  F f o r  t h e  d e f o r m e d  
s a m p l e s  l i e s  w i t h  t h e  s p e c i f i c  t r a p p i n g  r a t e .
5 . 6 . 1 . 1  The S p e c i f i c  T r a p p i n g  R a t e
We a s s o c i a t e  t h e  d e c l i n e  o f  F w i t h  a d e c r e a s i n g  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e  a t  t h e  l o w e r  t e m p e r a t u r e s .  B u t  how c o u l d
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we a c c o u n t  f o r  t h e  t e m p e r a t u r e  b e h a v i o u r  o f  t h e  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e ?
F i r s t  we l o o k  a t  t h e  l a w  o f  C o n n o r s  and W e s t .  I t  p r e d i c t s  
a d e c r e a s e  i n  a as t h e  t e m p e r a t u r e  i s  l o w e r e d ,  b u t  i t  i s  
a much more  r a p i d  d e c r e a s e ,  e v e n t u a l l y  a p p r o a c h i n g  a = 0 a t  
T = 0 K.  B e s i d e s  i t  f a i l s  t o  e x p l a i n  t h e  c o n s t a n t  v a l u e  
o f  a a bo v e  77 K.
E q u a t i o n  ( 2 . 1 6 )  g i v e n  by S e e g e r  may be i n v o k e d  t o  a c c o u n t  
f o r  t h e  l a c k  o f  t e m p e r a t u r e  s e n s i t i v i t y  o f  a s een  a bo v e  
77 K.  I n  t h i s  c a s e ,  t h e  c a p t u r e  t e r m  p r e v a i l s  o v e r  t h e  
d i f f u s i o n  t e r m .  I t  w o u l d  a p p e a r  t h a t  t h e  d i f f u s i o n  t e r m  
becomes  more  p r o m i n e n t  as t h e  t e m p e r a t u r e  i s  l o w e r e d .
The d e c r e a s e  o f  o b e l o w  60 K m i g h t  t h e n  be a s s o c i a t e d  w i t h  
t h e  t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  d i f f u s i o n  c o e f f i c i e n t .
Much w o r k  has  been done  on t h e  c o m p l i c a t e d  q u e s t i o n  o f  
d i f f u s i o n  ( S e e g e r , 1 97 5 ,  B e r g e r s e n  and P a j a n n e , 1 9 7 4 ,
B r a n d t , 1 9 7 4 ) .  B r a n d t ' s  e x p r e s s i o n  ( e q u a t i o n  5 . 1 2 )  i s  
c o n s i d e r e d  t o  g r a s p  a l l  t h e  p o s s i b l e  m e c h a n i s m s .  I f  t h e  
p o s i t r o n  s c a t t e r i n g  by c r y s t a l  i m p e r f e c t i o n s  i s  r e l a t i v e l y  
more  i m p o r t a n t ,  t h e n  a v a l u e  f o r  b b e t w e e n  1 / 2  and 3 / 2  
s u g g e s t e d  by  B r a n d t  g i v e s  a t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n c e  w h i c h  
r o u g h l y  c o n f o r m s  w i t h  t h e  o b s e r v a t i o n s .
F i n a l l y ,  we c o n s i d e r  a m o d e l  o f  a t r a p  c o n s i s t i n g  o f  a 
p o t e n t i a l  w e l l  s u r r o u n d e d  by a s l i g h t  b a r r i e r ,  w h e r e
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a p o s i t r o n  w o u l d  have  l e s s  c h a n c e  o f  o v e r c o m i n g  t h e  b a r r i e r  
as t h e  t e m p e r a t u r e  i s  l o w e r e d .  C l a s s i c a l l y ,  a t  4 . 2  K, 
c o m p l e t e l y  t h e r m a l i s e d  p o s i t r o n s  w i l l  n o t  o v e r c o m e  a b a r r i e r
-  3
o f  a b o u t  10 eV.  B u t  we m u s t  a c k n o w l e d g e  t h e  n e c e s s i t y  
t o  c o n s i d e r  t h e  n um b e r  o f  e n c o u n t e r s  as w e l l  as t h e  p o s s i b l e  
e n e r g y  e x c h a n g e s  t h e  p o s i t r o n  w o u l d  u n d e r g o  a t  e ac h  s c a t t e r i n g  
A t  t h e  p r e s e n t  s t a t e  o f  u n d e r s t a n d i n g  o f  t h e  s u b j e c t ,  i t  i s  
h a r d l y  s e n s i b l e  t o  s p e c u l a t e  f u r t h e r  a l o n g  t h e s e  l i n e s .
5 . 6 . 1 . 2  D i s c u s s i o n  on t h e  S l o p e s
The c u r v e s  W and Z o f  f i g u r e  5 . 2  c o r r e s p o n d i n g  t o  and F^
- 5have  v e r y  s m a l l  s l o p e s :  ( 1 . 9 + 1 . 5 ) x 1 0  / K  and
( 1 . 4 + 1 . 1 3 x 1 0  ^ / K  r e s p e c t i v e l y  f r o m  l e a s t - s q u a r e s  f i t t i n g .  
Th es e  a r e  v e r y  c l o s e  t o  t h e  v a l u e  o f  t h e  mean t h e r m a l
-  5e x p a n s i o n  c o e f f i c i e n t  f o r  c o p p e r  i n  t h i s  r a n g e  ( ~ 1 . 4 x 1 0  / K  
t a k e n  f r o m  Hand Book  o f  P h y s i c s  and C h e m i s t r y  - 1 9 7 4 ) .
The e x t e n d e d  m e a s u r e m e n t  down t o  4 . 2  K f o r  t h e  a n n e a l e d  
s p e c i m e n  show an even  s m a l l e r  s l o p e .  I f  we a r e  t o  a b i d e  by 
t h e  t h e r m a l  e x p a n s i o n  e x p l a n a t i o n  i n  t h i s  r e g i o n ,  we m u s t  
a s s o c i a t e  i t  w i t h  t h e  s m a l l  t h e r m a l  e x p a n s i o n  c o e f f i c i e n t  
a t  t h e s e  l o w  t e m p e r a t u r e s .
F i g u r e  5 . 3  shows  t h a t  t h e  s m a l l  l i n e a r  d e p e n d e n c e  c e a s e s  
a t  a b o u t  0 C t o  g i v e  way t o  a much l a r g e r  e f f e c t .  The b r e a k  
i n  t h e  s l o p e  h e r e  i s  an o b v i o u s  i n d i c a t i o n  t h a t  t h e  w h o l e  
e f f e c t  b e l o w  500 C i s  n o t  due t o  l i n e r  e x p a n s i o n  o n l y .
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L a t t i c e  e x p a n s i o n  c o u l d  i n c r e a s e  F i n  t wo  ways  -
( a )  by c o n t r a c t i n g  t h e  F e r m i  s u r f a c e  and
( b )  by r e d u c i n g  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  c o r e  a n n i h i l a t i o n s .
The F e r m i  momentum c h a n g e s  w i t h  t e m p e r a t u r e  as [ K i t t e 1 , 1 9 7 1 )
kp = k p ( 0 ) (1 - aT)  ( 5 . 1 6 )
w h e r e  a i s  t h e  l i n e a r  t h e r m a l  e x p a n s i o n  c o e f f i c i e n t .
I n  t h e  a b s e n c e  o f  t r a p p i n g ,  t h e  a r e a  Ap o f  t h e  f r e e  e l e c t r o n  
p a r a b o l a  m u s t  be c o n s t a n t  and i t s  h e i g h t  Hp = 4 A p / 3 k p  
c h a n g e s  as
Hp = H p ( 0 ) (1 + aT)  ( 5 . 1 7 )
The o b s e r v e d  h e i g h t . i n c l u d i n g  t h e  h e i g h t  o f  t h e  b r o a d  
c o m p o n e n t  H^ ( c o n s t a n t  w h i l e  c o n s i d e r i n g  e f f e c t  ( a )  o n l y )  i s
H ( 0 )  aT
H ( T )  = -H ï o y . H , ( 0 }>
b r
Thus  t h e  t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  o f  H due t o  e f f e c t  ( a )  
i s  l e s s  t h a n  a ,  and f o r  c o p p e r  i t  i s  a p p r o x i m a t e l y  0 . 4 a .
T r i f t s h a u s e r ( 1 9 7 5 )  b e l i e v e s  t h a t  e f f e c t  ( b )  i s  d o m i n a n t ,  
b u t  c o u l d  n o t  be e s t i m a t e d  f r o m  t h e o r y  and t h a t  t h i s  i s  
t h e  e x p l a n a t i o n  f o r  t h e  l a r g e  r i s e  a bo ve  r oom t e m p e r a t u r e .
To e s t i m a t e  e f f e c t  ( b ) ,  we assume t h e  c o r e  a n n i h i l a t i o n  
p r o b a b i l i t y  P ^ o p e ^ T )  t o  be p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  f r a c t i o n a l
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v o l u m e  o c c u p i e d  by t h e  i o n i c  c o r e s  and w r i t e
P c o r s ( T )  = Const  (0)  t 1 - 3 a T )  ( 5 . 1 9 )
0
w h e r e  i s  t h e  i o n i c  v o l u m e  and N i s  t h e  n um b e r  o f  i o n s .  
V a l e n c e  e l e c t r o n  a n n i h i l a t i o n  p r o b a b i l i t y  i s
P v a l ' T )  = 1 -  P c o r e ( T )  = + P e o r e ' ^ ’ ^aT  ( 5 . 2 0 )
The p e a k  h e i g h t  c o u l d  be w r i t t e n  as
-  ^ c o r e ' T )  AP^^^(T)  ( 5 . 2 1 )
IT O ^ kpCO) ( 1 - a T )
w h e r e  A i s  t h e  t o t a l  a r e a  and i s  t h e  w i d t h  p a r a m e t e r  o f  
t h e  b r o a d  G a u s s i a n .  E q u a t i o n  ( 5 . 2 1 )  c o u l d  be r e - w r i t t e n  as
r H p ( 0 ) P ^ ^ _ ( 0 ) Hp(G)
H ( T )  = H ( 0 )  I  1 + H ( 0 )  + * ^P . ( 0 )  '  ^ H ( O )   ^ ^
 ^ v a l
( 5 . 2 2 )
When e f f e c t  ( a )  i s  i n c l u d e d
  . H p ( 0 )  F» ^ r ^ ( O )  H r ( 0 )
"(T)  = H ( 0 ) ( 1  - h ( G )  P 7(0) - - HTÔT "T) ( 5 . 2 3 )
v a l
When t h e  p e r t i n e n t  v a l u e s  f o r  c o p p e r  a r e  i n s e r t e d ,  t h e  
t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  o f  H ( T )  w o r k s  o u t  t o  be a b o u t  3 j i T .
T h i s  d i s c u s s i o n  does  n o t  a p p l y  t o  t h e  c a s e  o f  . F o r  t h e  
t r a p p e d  p o s i t r o n s  i t  i s  r e a l i s t i c  t o  assume t h a t  t h e  
r e l a t i v e  c o r e  and v a l e n c e  e l e c t r o n  c o m p o n e n t s  c a n n o t  be 
i n f l u e n c e d  by l a t t i c e  e x p a n s i o n .
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T h i s  n a i v e  t h e o r y  o n l y  p r o d u c e s  a l i n e a r  t e m p e r a t u r e  e f f e c t ;  
i t  o b v i o u s l y  i s  n o t  c a p a b l e  o f  a c c o u n t i n g  f o r  t h e  change  
o f  s l o p e .
I n  p r a c t i c e  t h e  e x p e c t e d  r i s e  w o u l d  be p a r t i a l l y  r e d u c e d  
by t h e  s m e a r i n g  o f  t h e ’ s p e c t r a  due t o  p o s i t r o n  m o t i o n .
T h i s  e f f e c t  d i s c u s s e d  i n  c h a p t e r  1 d e c r e a s e s  t h e  p e a k  h e i g h t  
by r e m o v i n g  t h e  c o u n t s  i n  t h e  c e n t r e  t o  t h e  w i n g s .  The amoun t  
o f  c o m p e n s a t i o n  due t o  t h i s  i s  n o t  e a s i l y  e s t i m a t e d .
When t h e  i n c r e a s e d  s m e a r i n g  a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  i s  i n c l u d e d  
t h e  n e t  s l o p e  o f  t h e  l i n e a r  r i s e  w o u l d  be r e d u c e d  b e l o w  3 aT ;  
and t h i s  m i g h t  be t h e  r e a s o n  f o r  t h e  o b s e r v e d  s l o p e s  o f  
a p p r o x i m a t e l y  a T  o n l y .
Our  c o n c l u s i o n  a b o u t  t h e  t e m p e r a t u r e  e f f e c t  i n  t h e  s u b - v a c a n c y  
r e g i o n  i s  t h a t  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  p h e n o m e n o l o g i c a l  
e x p l a n a t i o n  based  on l a t t i c e  e x p a n s i o n ,  t h e  c h an g e  o b s e r v e d  
a t  l o w  t e m p e r a t u r e s  i s  v e r y  s m a l l .  When t h e  i n c r e a s e d  
s m e a r i n g  due t o  p o s i t r o n  i s  i n c l u d e d ,  t h e  e x p e c t e d  g r a d i e n t  
w o u l d  be r e d u c e d  t o  a b o u t  t h e  l i n e a r  e x p a n s i o n  c o e f f i c i e n t .
The ch an g e  o f  s l o p e  a t  0 C i n d i c a t e s  t h e  new t e m p e r a t u r e  
e f f e c t  p r e v i o u s l y  o b s e r v e d .  The p o i n t  o f  ch an g e  i s  a t  a 
l o w e r  t e m p e r a t u r e  t h a n  t h a t  o b s e r v e d  by L i c h t e n b e r g e r  
e t  a l ( 1 9 7 5 ) .  W h e t h e r  t h i s  i s  due t o  s e l f - t r a p p i n g  i s  
d i f f i c u l t  t o  d e c i d e .  When- t h e  s e l f - t r a p p i n g  e x p r e s s i o n  
was f i t t e d  t o  t h e  c u r v e ,  i t  f a i l e d  t o  p r o d u c e  r e a s o n a b l e  
r e s u l t s .  We have  a l s o  f o u n d  t h a t  t h e  s e l f - t r a p p i n g  d i d  
n o t  i m p r o v e  t h e  c u r v e  f i t t i n g  t o  t h e  d a t a  o f  c h a p t e r  4 .
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We a r e  t h e r e f o r e  i n c l i n e d  t o  c o n c l u d e  t h a t  s e l f - t r a p p i n g  
does  n o t  a p p e a r  t o  be t h e  e x p l a n a t i o n .  T h i s  s u s p i c i o n  based  
on o u r  r e s u l t s  t o g e t h e r  w i t h  t h e  t h e o r e t i c a l  o b j e c t i o n s  
r a i s e d  a g a i n s t  i t  by Hodges  and T r i n k a u s  ( 1 9 7 6 )  and by 
Leung  e t  a l  ( 1 9 7 6 )  n e c e s s a r i l y  demand a new e x p l a n a t i o n  
f o r  t h e  c h an g e  o f  s l o p e .
5 . 7  C o n c l u s i o n s
The m o s t  i m p o r t a n t  r e s u l t  o f  l o w  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  
on a n n e a l e d  and d e f o r m e d  c o p p e r  i s  t h a t  t h e  s p e c i f i c  
t r a p p i n g  r a t e  i n c r e a s e s  w i t h  t e m p e r a t u r e  and a p p r o a c h e s  
a c o n s t a n t  v a l u e  abo v e  60 K. One p o s s i b l e  e x p l a n a t i o n  i s  
t h a t  t h e  t r a p p i n g  m e c h a n i s m  i s  d i f f u s i o n  c o n t r o l l e d ,  and 
t h e  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  d i f f u s i o n  c o e f f i c i e n t  g i v e n  by 
B r a n d t  ( 1 9 7 4 )  a p p e a r s  t o  be a p p l i c a b l e .  A l t e r n a t i v e l y ,  
t h e  e x i s t e n c e  o f  a s m a l l  b a r r i e r  a t  t h e  t r a p  b o u n d r y  c o u l d  
be assumed and h e l d  r e s p o n s i b l e ;  b u t  i t  i s  n o t  p o s s i b l e  
t o  p e r s u e  i t  f u r t h e r  a t  t h i s  s t a g e .  The c o n s t a n t  t r a p p i n g  
r a t e  above  77 K i m p l i e s  t h a t  i n  t h i s  r e g i o n  t h e  c a p t u r e  
r a t e  i s  t h e  more  i m p o r t a n t .
On t h e  c o n t r o v e r s i a l  p r o b l e m  o f  s l o p e s ,  t h e  v e r y  s m a l l  
i n c r e a s e  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s  i s  c o m p a t i b l e  w i t h  l a t t i c e  
e x p a n s i o n  e x p l a n a t i o n  w h i l e  t h e  ch an g e  a t  i n t e r m e d i a t e  
t e m p e r a t u r e s  s t i l l  need  an e x p l a n a t i o n .  N e i t h e r  l a t t i c e  
e x p a n s i o n  n o r  s e l f - t r a p p i n g  a p p e a r s  s a t i s f a c t o r y  i n  
t h i s  r e g i o n .
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F o r  t h e  p a r a m e t e r  F^ c h a r a c t e r i s t i c  o f  p o s i t r o n s  t r a p p e d  
a t  d i s l o c a t i o n s ,  we b e l i e v e  t h a t  b e l o w  0 C i t  f o l l o w s  t h e  
same t e m p e r a t u r e  v a r i a t i o n  as F ^ .  Be t we e n  77 K and 273 K,  
b o t h  a r e  n e a r l y  c o n s t a n t  w i t h  F^ h a v i n g  a s l i g h t l y  l a r g e r  
g r a d i e n t .  B u t  t h e  d i f f e r e n c e  does  n o t  seem t o  be s i g n i f i c a n t
1*45
CHAPTER 6 STUDIES OF POSITRON TRAPPING IN  SILVER
6 . 1  P r e v i o u s  S t u d i e s
From t h e  g r o u p  o f  n o b l e  m e t a l s ,  c o p p e r  i s  t h e  one s t u d i e d  
m o s t  e x t e n s i v e l y  by  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n .  On t h e  o t h e r  
h a n d ,  p o s i t r o n  s t u d i e s  o f  t h e  n o b l e  m e t a l  s i l v e r  a r e  r a r e .  
S p e c t r a l  m e a s u r e m e n t s  f r o m  room t e m p e r a t u r e  up t o  t h e  
m e l t i n g  p o i n t  have  been r e p o r t e d  o n l y  t w i c e ;  and b o t h  a r e  
f r o m  t h e  same g r o u p  ( Mc Ge r v e y  and T r i f t s h a u s e r , 1 97 3 ,
T r i f t s h a u s e r  and Tic G e r v e y , 1 9 7 5 ] .  T h e i r  d ed u c e d  v a l u e  o f  
0 . 9 9  eV f o r  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  i n  t h e  e a r l i e r  
p a p e r  was m o d i f i e d  t o  1 . 1 6  eV i n  t h e  l a t t e r .  T h i s  l a r g e  
d i s c r e p a n c y  b e t w e e n  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  f r o m  s e p a r a t e  
m e a s u r e m e n t s  by t h e  same a u t h o r s  t o g e t h e r  w i t h  a l a c k  o f  
a l t e r n a t i v e  i n f o r m a t i o n  r e p r e s e n t s  an u n s a t i s f a c t o r y  s t a t e  
o f  a f f a i r s  as r e g a r d s  p o s i t r o n  s t u d i e s  o f  s i l v e r .
F o r  t h e  t e m p e r a t u r e  e f f e c t s  i n  t h e  s u b - v a c a n c y  r e g i m e ,  ’ 
t h e r e  a r e  more  r e s u l t s  a v a i l a b l e .  Jackman e t  a l  ( 1 9 7 4 )  
i n  t h e i r  s t u d i e s  o f  many m e t a l s  by D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d  
r e p o r t e d  t h a t  f o r  s i l v e r ,  t h e  p e r c e n t  p a r a b o l i c  i n t e n s i t y  
d e c r e a s e s  f r o m  12.4% a t  77 K t o  11.9% a t  300 K.  The a c c u r a c y  
o f  t h e  p e r c e n t  p a r a b o l a  o b t a i n e d  t h r o u g h  c o n v o l u t i o n  o r  
d e c o n v o l u t i o n  p r o c e d u r e s  i s  o n l y  a b o u t  1%. I n  v i e w  o f  t h i s ,  
a d e c r e a s e  o f  0 .5% p a r a b o l a  b e t w e e n  77 K and 300 K m i g h t  
n o t  mean a n y t h i n g  b u t  a n e a r l y  c o n s t a n t  a n n i h i l a t i o n  
p a r a m e t e r  F .
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I n  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s  McKee e t  a l  ( 1 9 7 4 )  o b s e r v e d  
a c h an g e  o f  1 . 6 + 0 . 8  ps b e t w e e n  100 K and 300 K. The f r e e  
p o s i t r o n  l i f e - t i m e  i n  s i l v e r  t h e y  r e p o r t e d  was 150 p s .
The f r a c t i o n a l  l i f e - t i m e  c hange  i s  t h e r e f o r e  a b o u t  1%.
The a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  o f  T r i f t s h a u s e r  and 
McGer vey  ( 1 9 7 5 )  s t a r t  f r o m  room t e m p e r a t u r e .  B e l o w  400 C, 
t h e y  o b s e r v e d  a l a r g e  l i n e a r  r i s e .  I t  i s  r e m a r k a b l e  t h a t  
i n  t h e i r  e a r l i e r  w o r k  t h e  s l o p e  o f  t h e  l i n e a r  r i s e  f o r  
s i l v e r  was a b o u t  t h r e e  t i m e s  as l a r g e  as t h a t  o f  c o p p e r  
w h e r e  as i n  t h e  l a t t e r  t h e  s l o p e s  w e r e  a b o u t  t h e  same.
They  b e l i e v e  t h e  l i n e a r  r i s e  t o  c o n f o r m  t o  an i n f l u e n c e d  
o n l y  by l a t t i c e  t h e r m a l  e x p a n s i o n .  A n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
m e a s u r e m e n t s  b e l o w  r oom t e m p e r a t u r e  a r e  n o t  known t o  us 
and i t  i s  i m p o s s i b l e  t o  d e c i d e  t h e  n a t u r e  o f  t h e  s l o p e  
a t  s t i l l  l o w e r  t e m p e r a t u r e s .
S i l v e r  i s  among t h e  many m e t a l s  r e p o r t e d  by L i c h t e n b e r g e r  
e t  a l  ( 1 9 7 5 )  t o  show a c o m p l e x  and c e r t a i n l y  n o n - l i n e a r  
c h an g e  o f  F i n  t h e  a b s e n c e  o f  v a c a n c y  t r a p p i n g .  B u t  t h e  
c u r v e  f o r  s i l v e r  i s  n o t  e x p l i c i t l y  show n .
As d i s c u s s e d  b e f o r e ,  t h i s  a n o m a l o u s  b e h a v i o u r  i n t e r p r e t e d  
by S e e g e r  ( 1975û- )as  due t o  s e l f - t r a p p i n g  r a i s e s  d o u b t s  
on t h e  d e d u c e d  v a l u e s  o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y .
A l l  t h e s e  m e r e l y  s u g g e s t  a need t o  i n v e s t i g a t e  i n  more  d e t a i l  
t h e  c ase  o f  s i l v e r  f r o m  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e s  up t o  i t s
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m e l t i n g  p o i n t ,  and i f  p o s s i b l e  by a l l  t h e  d i f f e r e n t  
p o s i t r o n  t e c h n i q u e s .
I n  t h i s  c h a p t e r ,  we r e p o r t  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  
m e a s u r e m e n t s  on s i l v e r  i n  t h e  r a n g e  77 K t o  1220 K.
The l o w  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  has been s u p p l e m e n t e d  by t h r e e  
r e p e a t e d  m e a s u r e m e n t s  a t  4 . 2  K.
6 . 2  E x p e r i m e n t a l  M e a s u r e m e n t s
S i l v e r  s h e e t s  o f  99 . 999% p u r i t y  o b t a i n e d  f r o m  J o h n so n  and
2
M a t t h y  L t d  w e r e  c u t  i n t o  1 . 8 x 1 . 6  cm (1mm t h i c k )  p i e c e s .
The s a m p l e  p i e c e s  w e r e  f i r s t  a n n e a l e d  i n  v ac uum f u r n a c e  B 
a t  750 C f o r  12 h o u r s  and s l o w l y  c o o l e d .  The a n n e a l e d  s i l v e r  
s h e e t s  w e r e  e t c h e d  i n  d i l u t e  n i t r i c  a c i d  p r i o r  t o  
m e a s u r e m e n t .
N e u t r o n  i r r a d i a t e d  c o p p e r  f o i l s  ( 2 . 5 y # m  t h i c k )  w e r e  used  
f o r  t h e  p o s i t r o n  s o u r c e s .  The f o i l  s o u r c e s  w e r e  a n n e a l e d  
i n  vacuum t o  r emove  t h e  i r r a d i a t i o n  i n d u c e d  d e f e c t s  so t h a t  
t h e y  do n o t  i n t e r f e r e  w i t h  t h e  r e s u l t s  by  t r a p p i n g  some 
o f  t h e  p o s i t r o n s  a n n i h i l a t i n g  i n  t h e  c o p p e r  f o i l .  Two c o p p e r  
f o i l s  w e r e  s a n d w i c h e d  b e t w e e n  t h r e e  s i l v e r  s h e e t s .
Low t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made u s i n g  c r y o s t a t  A 
and h i g h  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  u s i n g  vacuum f u r n a c e  B.
The a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  w e r e  r e c o r d e d  w i t h  t h e  
s p e c t r o m e t e r  s y s t e m  B.  T h e . c o u n t i n g  p r o c e d u r e  and t h e
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d e f i n i t i o n  o f  F was t h e  same as i n  c h a p t e r  5 .  The s e q u e n c e  
o f  m e a s u r e m e n t s  was s uch  t h a t  i n  each  o f  t h e  t h r e e  s e r i e s  
o f  r u n s  b o t h  r a i s i n g  and l o w e r i n g  o f  t h e  t e m p e r a t u r e  w e r e  
i n v o l v e d .  T h i s  e n s u r e s  a c h e c k  on any  h y s t e r e s i s  e f f e c t .
The m e a s u r e m e n t s  a t  l i q u i d  h e l i u m  t e m p e r a t u r e  w e r e  made 
s e p a r a t e l y  w i t h  t h e  s o u r c e  s a m p l e  s a n d w i c h  on a new b u t  
i d e n t i c a l  s a m p l e  h o l d e r  p h y s i c a l l y  i m m e r s e d  i n  l i q u i d  
h e l u i m .  F o r  t h i s  r e a s o n ,  t h e  c o u n t i n g  g e o m e t r y  and t h e .  
r e s u l t i n g  a b s o r p t i o n  and s c a t t e r i n g  m i g h t  be d i f f e r e n t  
f r o m  t h e  o t h e r  m e a s u r e m e n t s .  T h i s  e f f e c t  t h o u g h  e x p e c t e d  
t o  be s m a l l  i s  n o t  e a s y  t o  a s s c e s s  a c c u r a t e l y .  On t h e  b a s i s  
o f  e x p e r i e n c e ,  we e s t i m a t e  t h e  e f f e c t  t o  be w i t h i n  a b o u t  1 %
5 . 3  A n a l y s i s  o f  t h e  L i n e  Shapes
F i g u r e  6 . 1  shows t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  p r o f i l e s  f o r  s i l v e r  
a t  two  t e m p e r a t u r e s .  F i g u r e  6 . 2  r e p r e s e n t s  t h e  v a r i a t i o n  
o f  t h e  F - p a r a m e t e r  as t h e  s p e c i m e n ' t e m p e r a t u r e  i s  r a i s e d .
F i r s t  we a n a l y s e d  t h e  i n d i v i d u a l  l i n e  s h a p e s  by t h e  m e t ho d  
d e s c r i b e d  i n  c h a p t e r  4 ,  s e c t i o n  3 ,  t h e  o n l y  d i f f e r e n c e  
h e r e  b e i n g  t h a t  t h e  514 keV S r - 8 5  g am m a - r a y  l i n e  shape  
c a l i b r a t e d  f o r  s y s t e m  B has been e m p l o y e d .  I n  t a b l e  6 . 1  
a r e  shown t h e  r e s u l t s  o f  t h i s  a n a l y s i s .  Wenote  t h a t  t h e  
g o o d n e s s - o f - f i t  i s  g e n e r a l l y  v e r y  good a t  a l l  t e m p e r a t u r e s .  
B u t ,  r a t h e r  u n l i k e  t h e  r e s u l t s  f o r  c o p p e r  i n  c h a p t e r  4 ,  
we o b s e r v e  t h a t  Op t h e  p a r a m e t e r  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e
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F I G .  6 . 3  The s p e c t r u m  a t  20 C w i t h  t h e  f i t t e d
f i t t e d  G a u s s i a n  and p a r a b o l i c  c o m p o n e n t s
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Fer rn i  c u t - o f f  a n g l e  i n c r e a s e s  s l i g h t l y  ( f r o m  4 . 2  mr ad  a t  300 K 
t o  ^ 4 . 8  mr ad  a t  1200 K) a t  t h e  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .  T h i s  i s  
a r e f l e c t i o n  o f  t h e  e f f e c t  o f  s m e a r i n g  o f  t h e  F e r m i  s u r f a c e  
as w e l l  as due t o  t h e  i n c r e a s e d  p o s i t r o n  t e m p e r a b u r e .
I t  m i g h t  a t  t h i s  p o i n t  be a s k e d  why we have  n o t  o b s e r v e d  
t h i s  e f f e c t  f o r  c o p p e r .  The e x p l a n a t i o n  i s  t h a t  i n  t h e  
e x p e r i m e n t  on c o p p e r ,  t h e  c o u n t i n g  s t a t i s t i c s  was n o t  as 
good  as i n  t h e  p r e s e n t  c ase  - t h e  g o o d n e s s - o f - f i t  was 
t h e r e f o r e  l e s s  s e n s i t i v e  t o  a s m a l l  c hange  o f  t h e  p a r a m e t e r s ,  
and a l s o  t h e  b r o a d e r  e n e r g y  s c a l e  ( w i t h  t h e  c o n s e q u e n t  
i n v o l v e m e n t  o f  more  c h a n n e l s  i n  t h e  f i t t i n g  r e g i o n )  e n a b l e s  
t h e  c h a n g e s  t o  be b e t t e r  r e s o l v e d .  We a l s o  l i k e  t o  n o t e  t h a t  
we have  o b s e r e d  t h e  s me a r e d  p a r a b o l a  as a s l i g h t l y  b r o a d e r  
p a r a b o l a  r a t h e r  i n  i t s  t r u e  p r o f i l e .  T h i s  i s  i n e v i t a b l e ,  
s i n c e  t h e  d e t e c t o r  r e s o l u t i o n  c a n n o t  r e v e a l  t h e  v e r y  s m a l l  
c h a n g e s  o f  shap e  due t o  t e m p e r a t u r e .  Our  a t t e m p t  h o w e v e r  
t o  i n c l u d e  t h e  t e m p e r a t u r e  e f f e c t  on t h e  p a r a b o l a  ( e q u a t i o n  
( 1 . 3 5 ) )  was n o t  s u c c e s s f u l  f o r  t h e  s i m p l e  r e a s o n  o f  
n u m e r i c a l  p r o b l e m s  i n  c o m p u t a t i o n .
We f i n d  t h a t  a t  0 C t h e  p a r a b o l i c  i n t e n s i t y  c o n s t i t u t e s  
a b o u t  12% o f  t h e  t o t a l  and i n c r e a s e s  t o  a b o u t  24% n e a r  t h e  
m e l t i n g  p o i n t .  The v a l u e  a t  0 C a g r e e s  v e r y  w e l l  w i t h  t h e  
r e s u l t s  o f  Jackman e t  a l  ( 1 9 7 4 )  b u t  i s  i n  v i o l e n t  d i s a g r e e m e n t  
w i t h  t h a t  o f  V l a c h y n s k y  and C i z e k  ( 1 9 7 4 )  who g av e  t h e  v a l u e  
24% a t  r oom t e m p e r a t u r e .  T h e r e  a r e  no h i g h  t e m p e r a t u r e  v a l u e s  
t o  c o m p a r e ,  b u t  when comp a r ed  t o  t h e  v a l u e  26 . 7% f o r  d e f o r m e d  
s i l v e r  ( J a c kma n  e t  a l , 1 9 7 4 ) ,  o u r  r e s u l t  seems r e a s o n a b l e .
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The v a r i a t i o n o f  t h e  p e r c e n t p a r a b o l a  w i t h  t e m p e r a t u r e
g e n e r a l l y  c o n f o r m s  t o  t h e  t w o - s t a t e  t r a p p i n g  mo d e l w i t h
a m o n o - v a c a n c y f o r m a t i o n  e n e r g y  o f  0 . 9  eV o b t a i n e d f r o m
t h e  a n a l y s i s  o f  s e c t i o n  6 . 4 .
T a b l e  6 .1
T e m p e r a t u r e P e r c e n t T e m p e r a t u r e P e r c e n t
(C) p a r a b o l a (C) p a r a b o l a
- 5 5 1 1 . 5 5  + 1 . 0 495 1 5 . 1 8 + 1 .
- 2 5 1 2 . 2 6 531 1 6 . 31
2 0 11 . 60 548 1 6 . 9 4
60 1 2 . 2 0 567 1 6 . 6 4
98 1 2 . 4 0 619 1 9 . 7 6
137 1 1 . 9 7 645 2 1 . 1 2
160 1 2 . 41 728 2 2 . 1 3
2 0 1 1 2 . 5 9 765 2 3 . 7 2
250 1 2 . 8 6 783 2 2 . 7 2
295 1 2 . 9 0 800 2 4 . 0 1
300 1 3 . 6 2 842 2 4 . 4 9
342 1 3 . 4 8 872 2 4 . 5 3
371 14 . 01 882 2 3 . 1 9
420 1 3 . 8 5 907 2 4 . 1 1
469 1 5 . 4 1 949 2 5 . 2 0
Fwhm o f  G a u s s i a n  = 3 7 . 5 + 0 . 4 c h a n n e l s
= 1 3 . 8 7 + 0 . 2 mrad
H a l f  w i d t h  o f p a r a b o l a  = 1 1 . 5 c h a n n e l s  a t 2 0  C
= 4. 2 5 + 0 . 0 5  mrad
C o r r e s p o n d i n g E p = 4 . 6 2  eV
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6 . 4  Change o f  F w i t h  T e m p e r a t u r e
F i g u r e  6 . 2  c l e a r l y  d e m o n s t r a t e s  t h e  e f f e c t  o f  t r a p p i n g  by 
v a c a n c i e s .  B u t  t h e  o n s e t  o f  v a c a n c y  a c t i v i t y  a t  a b o u t  450 '  C 
a p p e a r s  t o  be r a t h e r  e a r l i e r  t h a n  i n  t h e  m e a s u r e m e n t s  o f  
T r i f t s h a u s e r  and Mc Cer vey  ( 1 9 7 5 )  and M a c ' K e n z i e  and 
L i c h t e n b e r g e r  ( 1 9 7 6 ) .  These  a u t h o r s  f o u n d  t h e  v a c a n c y  e f f e c t  
t o  b e g i n  a t  a b o u t  525 C. The o r i g i n  o f  t h i s  l a r g e  d i f f e r e n c e  
i s  d i f f i c u l t  t o  u n d e r s t a n d .
I n  t h e  v a c a n c y  f r e e  r e g i o n  t h e r e  i s  a l a r g e  r i s e ,  b u t  w h e t h e r  
t h e  s l o p e  v a r i e s  o r  n o t  i s  n o t  e a s y  t o  d e c i d e  v i s u a l l y .
I t  a p p e a r s  t h a t  t h e  s c a t t e r  o f  p o i n t s  a r o u n d  0 C has p r e v e n t e d  
any  d e f i n i t e  c o n c l u s i o n s  a b o u t  t h e  s l o p e s .  P a r t i c u l a r l y  more  
d i s t u r b i n g  i s  t h e  f a c t  t h a t  t h e  m e a s u r e m e n t s  a t  4 . 2  K l i e  
s l i g h t l y  l o w e r  t h a n  t h e  g e n e r a l  t r e n d  o f  t h e  r e m a i n i n g  p o i n t s .  
B u t  i t  i s  n o t  s i g n i f i c a n t  e nough  t o  s u g g e s t  any  d r a m a t i c  
• t e m p e r a t u r e  e f f e c t  a t  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e s .  As d i s c u s s e d  
i n  t h e  e x p e r i m e n t a l  s e c t i o n ,  t h e s e  p o i n t s  may h ave  been 
s l i g h t l y  i n f l u e n c e d  by  a d i f f e r e n t  g e o m e t r y ,  and f o r  t h i s  
r e a s o n  we w i l l  o m i t  t h e s e  p o i n t s  a t  4 . 2  K i n  t h e  a n a l y s e s .
As i n  c h a p t e r  4 ,  we f i r s t  f i t t e d  t h e  d a t a  abo v e  0 C t o  
e q u a t i o n ( 4 . 3 )  w i t h  3 = 0 , t r e a t i n g  a l l  t h e  u nk n o wn s  as 
a d j u s t a b l e  p a r a m e t e r s .
The b e s t  v a l u e s  o f  t h e  f i t t e d  p a r a m e t e r s  a r e :
F^ = 0 . 4 6 0 9 2 5  E = 0 . 9 5  eV
f  V
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F^= 0 . 5 2 4 4 6 0  A '= 1 . 7 6 x 1 0 ^
S l o p e  o f  F ^ = 4 . 0 9 6 x 1 0 ' ®  / K
C h i - s q u a r e / d e g r e e  o f  f r e e d o m  = 1 . 0 3
The above  v a l u e  o f  t h e  v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  i s  s l i g h t l y  
l e s s  t h a n  t h e  v a l u e  0 . 9 9  eV o b t a i n e d  f r o m  t h e  a n a l y s i s  o f  
d i f f u s i o n  d a t a  ( M e h r e r  and S e e g e r , 1 9 7 0 )  and f r o m  e a r l i e r  
a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  o f  McCervey  and 
T r i f t s h a u s e r  ( 1 9 7 3 ) .  H o w e v e r ,  T r i f t s h a u s e r  and M c G e r v e r y  
( 1 9 7 5 )  have  m o d i f i e d  t h e i r  r e s u l t  w i t h  t h e  new v a l u e  1 . 1 6  eV.
C'97^)
Mac K e n z i e  and L i c h t e n b e r g e y h a v e  r e p o r t e d  a v a l u e  a b o u t  
0 . 9 5  eV o b t a i n e d  f r o m  a p h e n o m e n o n l o g i c a l  e s t i m a t e  based  
on t h e  v a c a n c y  t h r e s h o l d  t e m p e r a t u r e s .  The a g r e e m e n t  b e t we e n  
o u r  r e s u l t  and t h e i r s  i n  s p i t e  o f  t h e  d i f f e r e n c e  i n  t h e  
v a c a n c y  t h r e s h o l d  t e m p e r a t u r e s  i s  d i f f i c u l t  t o  e x p l a i n .
B u t  i t  g i v e s  r e a s o n  t o  d o u b t  t h e  r e s u l t  o f  d a t a  a n a l y s i s  
o f  t h e  new d a t a  i n  t h e  case  o f  T r i f t s h a u s e r  and McCer vey  
( 1 9 7 5 )  who o b s e r v e d  a b o u t  t h e  same v a c a n c y  t h r e s h o l d  
t e m p e r a t u r e  as Mac K e n z i e  and L i c h t e n b e r g e r .
6 .5 P o s s i b i l i t y  o f  Se I f - t r a p p i n g
I n  f i g u r e  6 . 2 ,  as i n  t h e  case  o f  c o p p e r ,  t h e  F - p a r a m e t e r  
c u r v e  f o r  s i l v e r  f o l l o w s  a l o n g  and a p p a r e n t l y  l i n e a r  r i s e  
i n  t h e  i n t e r m e d i a t e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  ( i . e .  0 - 4 5 0  C ) .
H o w e v e r ,  we a p p l i e d  t h e  s e l f - t r a p p i n g  e q u a t i o n  ( 4 . 8 )  and 
o p t i m i s e d  t h e  p a r a m e t e r s  i n v o l v e d .  The r e s u l t s  o f  t h i s  
f i t t i n g  p r o c e d u r e  a r e :
E' = 0 . 9 0  eV €( x-J = 0 . 3 6  eVV
F r ( 0  K) = 0 . 4 7 4 0 1 4  F = 0 . 5 2 1 0 0 0f  V
A = 1 . 3  x 1 0 ^  B = 2 . 9 4  X 1 0 ^
= 0 . 4 8 2 8 8 3  
C h i - s q u a r e  / d e g r e e  o f  f r e e d o m  = 1 . 0 2
A l t h o u g h  t h e  v a l u e  o f  e ( a p p e a r s  t o  be c o m p a t i b l e  w i t h
t h e  v a l u e s  s u g g e s t e d  by S e e g e r  C 1 9 7 5 ) ,  t h e  v a c a n c y  f o r m a t i o n  
e n e r g y  i s  t o o  s m a l l  c o m p ar e d  t o  t h e  e a r l i e r  r e p o r t e d  
v a l u e s .  A m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  o f  0 . 9 0  eV
- 4c o r r e s p o n d s  t o  a v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n  o f  a b o u t  4 x1 0  a t
-  4t h e  m e l t i n g  p o i n t  and 10 a t  800 C. Th es e  c o n c e n t r a t i o n s  
w o u l d  be c a p a b l e  o f  s a t u r a t i o n  t r a p p i n g  e ven  a t  a b o u t  800 C 
u n l e s s  t h e  t r a p p i n g  r a t e  i s  t o o  s m a l l .  B u t  we o b s e r v e  t h a t  
n e a r l y  c o m p l e t e  t r a p p i n g  has  n o t  been  a c h i e v e d  a t  a b o u t  800 C.
On t h e  o t h e r  h a n d ,  t h e  s e l f - t r a p p i n g  m o d e l  d oe s  n o t  p r o d u c e  
a b e t t e r  f i t  t h a n  g i v e n  by t h e  s i m p l e  m o d e l  w i t h  a l i n e a r  
s l o p e .  The p r e s e n t  c a s e  a p p e a r s  v e r y  s i m i l a r  t o  t h e  c o n d i t i o n s  
f o r  c o p p e r  i n  c h a p t e r  4 ,  t h e  o n l y  d i f f e r e n c e  h e r e  b e i n g  t h a t  
i t  was p o s s i b l e  t o  g i v e  a s i n g l e  b e s t  v a l u e  f o r  F ^ ^ .
6 . 6  The E f f e c t  o f  D i - v a c a n c i e s
A l t h o u g h  t h e  p o i n t s  a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s  s u g g e s t  a t e n d e n c y  
t o  f l a t t e n ,  we h ave  t r i e d  t o  f i t  e q u a t i o n  [ 4 . 4 )  w h i c h  
i n c l u d e s  d i - v a c a n c i e s . The p r o g r am m e  C u r f i t  f a i l e d  t o  s e t t l e  
on a s t a t i o n a r y  m i n i m u m  e ven  a f t e r  r e p e a t e d  t r i a l s  w i t h  
many d i f f e r e n t  s t a r t i n g  p o i n t s .  We t h e r e f o r e  c o n c l u d e  t h a t  
t h e  e f f e c t  o f  d i - v a c a n c i e s  i s  n o t  o b s e r v e d  i n  s i l v e r .
T h e r e  i s  no o t h e r  w o r k  w h e r e  t h e  e f f e c t  o f  d i - v a c a n c i e s
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i n  s i l v e r  has been s e a r c h e d  f o r .  The r a t i o  ^2v' ^*"1v 
e s t i m a t e d  by  u s i n g  t h e  e a r l i e r  c l a s s i c a l  r e s u l t s  [ M e h r e r  
and S e e g e r , 1 9 7 0 ) i s  a b o u t  0 . 0 1 9  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t .
The a b s e n c e  o f  d i v a c a n c y  e f f e c t s  c o u l d  be due t o  t h i s  
l o w  p r o p o r t i o n  o f  d i - v a c a n c i e s . I t  s h o u l d  be o b s e r v e d  t h a t  
i n  t h e  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  w h e r e  t h e  d i ^ v a c a n c i e s  c o u l d  
e x i s t ,  t h e  s e n s i t i v i t y  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  t o  t h e  c h an g e  
o f  v a c a n c y  c o n c e n t r a t i o n s  i s  much l e s s  t h a n  a t  t h e  l o w e r  
t e m p e r a t u r e s ,  and i n  f a c t  t h e  F - p a r a m e t e r  i s  a p p r o a c h i n g  
a s a t u r a t i o n  v a l u e  n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  O n l y  a 
c o n c e n t r a t i o n  o f  d i - v a c a n c i e s  c o m p a r a b l e  t o  t h a t  o f  
s i n g l e  v a c a n c i e s  t o g e t h e r  w i t h  a v a l u e  o f  F2 ^  s i g n i f i c a n t l y  
l a r g e r  t h a n  F ^^  w o u l d  p r o d u c e  an o b s e r v a b l e  c h a n g e .
6 . 7  C o n c l u s i o n
The a n a l y s i s  o f  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  f o r  s i l v e r  
show t h a t  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  c o n t r i b u t e  o n l y  a b o u t  
11.5% o f  t h e  t o t a l  a t  r oom t e m p e r a t u r e .  As t h e  t e m p e r a t u r e  
i s  r a i s e d ,  t h i s  p r o p o r t i o n  i n c r e a s e s  t o  a b o u t  25% n e a r  t h e  
m e l t i n g  p o i n t .  I t  i s  a l s o  f o u n d  t h a t  t h e  F e r m i  c u t - o f f  
e n e r g y  i n c r e a s e s  ' a p p r e c i a b l y  w i t h  t e m p e r a t u r e .  T h i s  we 
i n t e r p r e t  as due t o  i n c r e a s e d  t h e r m a l  m o t i o n  o f  t h e  
p o s i t r o n .
As i n  t h e  c a se  o f  c o p p e r  we o b s e r v e d  no e v i d e n c e  o f  
d i - v a c a n c y  e f f e c t s .
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We have  a l s o  f o u n d  no c o n v i n c i n g  e v i d e n c e  f o r  t h e  
e x i s t e n c e  o f  s e l f - t r a p p i n g .  We f o u n d  i t  d i f f i c u l t  t o  
r e c o n c i l e  t h e  r a t h e r  l o n g  l i n e a r  r i s e  w i t h  t h e  se I f - t r a p p i n g  
m o d e l .  N e v e r t h e l e s s ,  i n s p i t e  o f  t h e  t h e o r e t i c a l  o b j e c t i o n s  
r a i s e d  a g a i n s t  i t ,  s e l f - t r a p p i n g  s t i l l  r e m a i n s  t h e  o n l y  
m o d e l  t o  p r e d i c t  a c han g e  o f  s l o p e  s een  c l e a r l y  i n  t h e  
ca se  o f  c o p p e r .
F o r  s i l v e r ,  i t  i s  h a r d  t o  d r a w  any  d e f i n i t e  c o n c l u s i o n s  
a b o u t  t h e  s l o p e s  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s .
A c c e p t i n g  t h e  h y p o t h e s i s  o f  a l i n e a r  r i s e  e x t e n d i n g  i n t o  
t h e  v a c a n c y  d o m a i n ,  we e s t i m a t e  t h e  b e s t  v a l u e  o f  t h e  
v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  t o  be 0 . 9 5  eV.
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CHAPTER 7 STUDIES OF POSITRON TRAPPIN IN INDIUM
7 .1  I n t r o d u c t i o n
I n d i u m  was one o f  t h e  m e t a l s  i n  w h i c h  t h e  e a r l i e s t  
o b s e r v a t i o n s  o f  t e m p e r a t u r e  e f f e c t s  on p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  
c h a r a c t e r i s t i c s  w e r e  made ( M a c k e n z i e  e t  a l , 1 9 G 4 ,  K u s m i s s , 1 9 6 5 ,
K u s m i s s  and S t e w a r t , 196 7 ,  Mac K e n z i e  e t  a l , 1 9 6 7 ) .
K u s m i s s  ( 1 9 6 5 )  r e p o r t e d  t h a t  t h e  v a l e n c e  e l e c t r o n  
a n n i h i l a t i o n  p r o b a b i l i t y  i n c r e a s e s  f r o m  57% a t  room 
t e m p e r a t u r e  t o  6 8 % a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s .  McKee e t  a l  ( 1 9 7 2 )  
a p p l i e d  t h e  t wo  s t a t e  t r a p p i n g  m o d e l  t o  t h e i r  a n g u l a r
c o r r e l a t i o n  d a t a  f o r  i n d i u m ,  a l u m i n i u m ,  c a dm i um ,  l e a d  and
z i n c .  They  r e p o r t e d  a m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  E^ o f  
0 . 5 4  eV f o r  i n d i u m .  T h i s  i s  c o n s i d e r a b l y  d i f f e r e n t  f r o m  t h e  
v a l u e  0 . 4 6  eV d e d u c e d  f r o m  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s  ( M c K e e , 1973 )  
More r e c e n t  l i f e - t i m e  and D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e a s u r e m e n t s  
by S i n g h  e t  a l .  ( 1 9 7 5 )  have  y i e l d e d  y e t  a n o t h e r  v a l u e  
o f  0 . 3 9  eV.  A l l  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  l i m i t e d  t o  t h e  
r e g i o n  a bo v e  r o o m t e m p e r a t u r e .
I t  i s  o b s e r v e d  t h a t  f o r  i n d i u m ,  t h e  F - p a r a m e t e r  d oe s  n o t  
show a s i g n  o f  s a t u r a t i o n  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  A n a l y s e s  o f  
a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  by  Jackman e t  a l  ( 1 9 7 4 )  g ave  t h e  
p r o p o r t i o n  o f  t h e  p a r a b o l a  a t  r oom t e m p e r a t u r e  t o  be 57 t o  59% 
T h e i r  m e a s u r e m e n t s  on p l a s t i c a l l y  d e f o r m e d  i n d i u m  d i d  n o t  
show a c h a n g e ,  b u t  t h i s  a b s e n c e  o f  t r a p p i n g  c o u l d  be 
e x p l a i n e d  by t h e  f a s t  r e c o v e r y  o f  d e f e c t s  i n  i n d i u m .
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I n v e s t i g a t i o n s  by C r i s p  e t  a l  ( 1 9 7 4 )  showed  t h a t
( 1 ) t h e  l i f e - t i m e  s p e c t r a  a r e  o f  m u l t i - c o m p o n e n t  s t r u c t u r e
( 2 ) i n  a d d i t i o n  t o  v a c a n c y  t r a p p i n g  t h e r e  i s  a t e m p e r a t u r e  
i n d e p e n d e n t  s o u r c e  o f  p o s i t r o n  t r a p p i n g ,  and
( 3 )  t h e r e  i s  no e s c a p e  o f  t h e  t r a p p e d  p o s i t r o n s .
I n  t h e  l o w e r  t e m p e r a t u r e  r a n g e ,  a l t h o u g h  t h e  v a r i a t i o n  o f  
t h e  F - p a r a m e t e r  was n o t  e x p l i c i t l y  s h o w n ,  L i c h t e n b e r g e r  e t  a l  
( 1 9 7 5 )  m e n t i o n e d  t h a t  i n d i u m ,  a l o n g  w i t h  many o t h e r  m e t a l s  
shows t h e  a n o m a l o u s  n o n - l i n e a r  c h a n g e .  The e x a c t  t e m p e r a t u r e  
w h e r e  t h e  t r a n s i t i o n  o c c u r s  i s  n o t  known .
Thus  we r e p e a t  w i t h  j u s t i f i c a t i o n  t h e  s t u d y  o f  p o s i t r o n  
t r a p p i n g  i n  i n d i u m  by  means o f  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d  
c o v e r i n g  t h e  r a n g e  77 K t o  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  I n  a d d i t i o n ,  
we p e r f o r m e d  a q u i c k  i n d e p e n d e n t  m e a s u r e m e n t  a t  4 . 2  K t o  
e x p l o r e  t h e  e x i s t e n c e  o f  any  e f f e c t s  a t  s t i l l  l o w e r  
t e m p e r a t u r e s .
7 . 2  E x p e r i m e n t a l  M e a s u r e m e n t s
I n d i u m  s a m p l e s  o f  99 . 999 % p u r i t y (  f r o m  J o h n s o n  and M a t t h y )
2w e r e  c u t  i n t o  1 . 8 x 1 . 6  cm ( 1  mm t h i c k ) s h e e t s  and e t c h e d  i n  
d i l u t e  n i t r i c  a c i d .
N e u t r o n  i r r a d i a t e d  2 . 5  ym t h i c k  c o p p e r  f o i l  p o s i t r o n  s o u r c e s  
w e r e  p r e - a n n e a l e d  i n  vacuum t o  r emov e  t h e  r a d i a t i o n  i n d u c e d  
d e f e c t s .  Two o f  t h e s e  f o i l s  w e r e  s a n d w i c h e d  b e t w e e n  t h r e e
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s h e e t s  o f  i n d i u m .  The s a m p l e s  w e r e  t h e n  m o u n t e d  i n  c r y o s t a t  A 
and a n n e a l e d  i n  s i t u  a t  120 C f o r  t h r e e  h o u r s .
The s p e c t r o m e t e r  B was used  t o  r e c o r d  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  
s h a p e s  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s .  Each s p e c t r u m  was t a k e n  
i n  a c o u n t i n g  t i m e  o f  90 m i n u t e s  a t  a t o t a l  c o u n t  r a t e  o f  
3 .Ü  kHz .  The s e q u e n c e  o f  m e a s u r e m e n t s  i n v o l v e d  t e m p e r a t u r e  
c h a n g e s  i n  b o t h  d i r e c t i o n s .
The d e f i n i t i o n  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  has t o  be s l i g h t l y  
m o d i f i e d  t o  a d a p t  i t  t o  t h e  s p e c t r u m  o f  i n d i u m  w h i c h  i s  
d r a s t i c a l l y  d i f f e r e n t  f r o m  c o p p e r  and s i l v e r .  I n  t h i s  c a s e  
we r e s t r i c t  t h e  F - p a r a m e t e r  t o  t h e  r e g i o n  o f  c e n t r a l  
11 c h a n n e l s  o n l y .  The p r o c e d u r e  t o  c a l c u l a t e  F was t h e  same 
as i n  c h a p t e r s  5 and 6 .
F i g u r e  7 . 1  shows t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  p r o f i l e s  f o r  i n d i u m  
a t  t wo  t e m p e r a t u r e s  b o t h  h a v i n g  t h e  same t o t a l  a r e a .
F i g u r e  7 . 2  r e p r e s e n t s  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  w i t h  
t e m p e r a t u r e ;  t h e  p o i n t s  a r e  f r o m  f i v e  s e r i e s  o f  m e a s u r e m e n t s  
on t h e  same s e t  o f  s p e c i m e n  s h e e t s .
The m e a s u r e m e n t s  a t  l i q u i d  h e l i u m  t e m p e r a t u r e  w e r e  made
i d e n t i c a l
s e p a r a t e l y  w i t h  t h e  same s e t  o f  s p e c i m e n s  u s i n g  a new b u t  /  
b r a s s  s a m p l e  h o l d e r  p h y s i c a l l y  i m m e r s e d  i n  l i q u i d  h e l i u m .  • 
B e c a u s e  o f  t h e  s l i g h t l y  d i f f e r e n t  g e o m e t r y  i n  t h i s  
e x p e r i m e n t ,  we e x p e c t  t h e  F - p a r a m e t e r  t o  be s l i g h t l y  e f f e c t e d .
As m e n t i o n e d  i n  c h a p t e r  6 , t h i s  e f f e c t  i s  e x p e c t e d  t o  be 
s m a l l .  .
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F I G .  7 . 1  A n n i h i l a t i o n  l i n e  i n  ind ium a t  two t e m p e r a t u r e s  125 C and 148  C)
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7 ■ 3  A n a l y s i s  o f  t h e  L i n e  Shapes
As i n  c h a p t e r s  4 and 6 , we f i r s t  a n a l y s e d  e ac h  a n n i h i l a t i o n  
l i n e  s ha p e  i n  t e r m s  o f  t h e ' p a r a b o l i c  and G a u s s i a n  c o m p o n e n t s  
The 514 keV S r - 8 5  l i n e  was used  f o r  t h e  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n .  
F i g u r e  B . 3  r e p r e s e n t s  an e x a m p l e  o f  t h e  f i t t e d  s p e c t r u m .  
T a b l e  7 . 1  shows  some o f  t h e  r e s u l t i n g  r e l a t i v e  i n t e n s i t i e s  
o f  hhe p a r a b o l i c  c o m p o n e n t  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s .
We o b s e r v e  t h a t  t h e  p e r c e n t a g e  o f  t h e  p a r a b o l i c  c o m p o n e n t  
i n c r e a s e s  f r o m  57 .5% a t  100 K t o  65% a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  
These  v a l u e s  show a c h a n g e  w i t h  t e m p e r a t u r e  c o n f o r m i n g  t o  
t h e  t r a p p i n g  m o d e l ,  l i k e  t h e  F - p a r a m e t e r  i t s e l f .
The F e r m i  c u t - o f f  momentum Pp o b t a i n e d  f r o m  t h i s  p r o c e d u r e  
has  an a v e r a g e  v a l u e  o f  1 . 4 9 4 + 0 . 0 1  keV on t h e  g a m m a - r a y  
e n e r g y  (= 5 . 0 5 + 0 . 0 4  m r a d )  and c o r r e s p o n d s  t o  a F e r m i  e n e r g y  
o f  Ep= 8 . 7 4 + 0 . 0 3  eV.  A l t h o u g h  we o b s e r v e  a s l i g h t  r e d u c t i o n  
( - 1 . 5 % )  i n  t h e  F e r m i  momentum t o w a r d s  t h e  m e l t i n g  p o i n t ,  
t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  f r o m  t h e  l i n e  s h a p e s  a t  d i f f e r e n t  
t e m p e r a t u r e s  show a c o n s t a n t  v a l u e  w i t h i n  t h e  e r r o r s  up t o  
a b o u t  40 C. T h i s  i s  u n l i k e  t h e  c a se  o f  s i l v e r ,  w h e r e  t h e '  
F e r m i  momentum c h a n g e s  s i g n i f i c a n t l y  w i t h  t e m p e r a t u r e .
I n  s i l v e r ,  t h e  m e l t i n g  p o i n t  i s  h i g h  and  we c o u l d  e x p e c t  
a l a r g e  e f f e c t  o f  p o s i t r o n  t h e r m a l  m o t i o n  and l a t t i c e  
e x p a n s i o n ,  w h e r e  as f o r  i n d i u m  t h e  t e m p e r a t u r e s  i n v o l v e d  
a r e  l o w  and t h i s  e f f e c t  i s  n o t  a p p r e c i a b l e .
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FIG. 7.2 The observed spectrum of indium at 20 C
and the fitted Gaussian and parabolic components.
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TABLE 7 .1
b r > B i a « a a M K i M a e > a t a i a B e 9 • S B B B a B B S f B B H B a i l l  | C S S B e a B i a i B E S B B B B S a B M s » = i = S ï 3 ! a e 9 = î î f ! e 9 » ! a c a E = = a s -
T e m p e r a t u r e I n t e n s i t y  o f T e m p e r a t u r e I n t e n s i t y  o f
CO p a r a b o l a  % (C) p a r a b o l a  %
- 1 7 5 5 6 . 8 8 + 0 . 8 25 5 8 . 8 7 + 0 . 8
- 1 5 8 5 7 . 6 3 40 5 9 . 2 9
- 1 2 1 5 7 . 7 7 55 5 9 . 6 7
- 1 0 0 5 7 . 4 5 72 6 0 . 2 5
-  85 5 7 . 7 6 8 6 61 . 54
- 6 8 • 5 8 . 4 8 1 0 2 6 2 . 4 7
- 40 5 7 . 9 3 1 2 0 6 3 . 0 0
- 25 5 7 . 6 4 139 6 4 . 2 0
-  1 0 5 8 . 6 1 148 6 4 . 8 2
2 5 8 . 2 2 153 6 5 . 1 5
FWHM o f  G a u s s i a n  = 3 9 . 6 + 0 . 3  c h a n n e l s
= 1 4 . 6 +  0 . 1  mr ad
H a l f  w i d t h  o f  p a r a b o l a  = 1 5 . 8 6 + 0 . 1  c h a n n e l s
= 5 . 8 5 + 0 . 0 4  mr ad  
= 8 . 7 4 + 0 . 0 3  eVC o r r e s p o n d i n g  Ep
T a b l e  7 . 1  P e r c e n t a g e  p a r a b o l a  f o r  i n d i u m  a t  d i f f e r e n t
t e m p e r a t u r e s .  ( E n e r g y  s c a l e  = 9 4 . 2  e V / c h a n n e l )
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The p a r a b o l i c  i n t e n s i t i e s  we o b t a i n e d  a g r e e  v e r y  w e l l  w i t h  
t h e  r e s u l t  o f  Jackman e t  a l  ( 1974 )  a t  77 K , a l t h o u g h  we 
f e e l  t h a t  t h e i r  t r e a t m e n t  o f  t h e  r e s o l u t i o n  f u n c t i o n  i s  
i n a c c u r a t e .  B u t  t h e  e a r l i e r  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  r e s u l t s  o f  
K u s m i s s  ( 1 9 6 5 )  showed a s l i g h t l y  h i g h e r  p a r a b o l i c  c o m p o n e n t  
( ~ 6 8 %) n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  A p a r t  f r o m  t h a t ,  we have  
no o t h e r  v a l u e s  f o r  c o m p a r i s o n  a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .
S i n c e  t h e  c o n t r i b u t i o n  f r o m  t h e  c o n d u c t i o n  e l e c t r o n s  t o  t h e  
b r o a d  p a r t  due t o  h i g h e r  momentum c o m p o n e n t s  i s  s m a l l ,  
we c o n c l u d e  t h a t  i n  i n d i u m  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  v a l e n c e  and 
c o r e  e l e c t r o n  a n n i h i l a t i o n s  a r e  57.5% and 42 . 5% r e s p e c t i v e l y  
a t  100 K.  T h i s  p r o p o r t i o n  c h a n g e s  i n  f a v o u r  o f  c o n d u c t i o n  
e l e c t r o n  a n n i h i l a t i o n s  w h i c h  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t  o c c u r s  
w i t h  a p r o b a b i l i t y  o f  65%.
7 . 4  A n a l y s i s  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  C u r v e
F i g u r e  7 . 3  shows  t h e  e f f e c t  o f  v a c a n c i e s  b e g i n i n g  a t  a b o u t  
0 C. T h e r e  i s  no i n d i c a t i o n  o f  t h e  F - p a r a m e t e r  s h o w i n g  a 
t e n d e n c y  t o  s a t u r a t e  n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  I t  i s  i m p o s s i b l e  
t o  make a good  v i s u a l  e s t i m a t e  o f  t h e  p a r a m e t e r  F ^ .
I n  t h e  v a c a n c y  f r e e  r e g i o n ,  t h e  c u r v e  a p p e a r s  t o  have  o n l y  
a s m a l l  p o s i t i v e  s l o p e .  I t  shows  no e v i d e n c e  o f  a c h an g e  
a t t r i b u t a b l e  t o  s e l f - t r a p p i n g .
By u s i n g  t h e  p r o g r a m  C u r f i t ,  we f i t t e d  t h e  d a t a  p o i n t s  o f  
f i g u r e  7 . 2  t o  e q u a t i o n  ( 4 . 3 )  w i t h  3= 0 ,  i . e .  t h e  t wo  s t a t e  
t r a p p i n g  m o d e l  w i t h  a c o n s t a n t  F^ and a l i n e a r  r i s e  f o r  F ^ .
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w i t h  t e m p e r a t u r e .
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The b e s t  v a l u e s  o f  t h e  p a r a m e t e r s  f o r  t h e  p o i n t s  o f  
f i g u r e  7 . 2  a r e
E = 0 . 3 0  eV F = 0 . 3 6 9 1V V
A = 4 0 3 7 . 0 6  F^ = 0 . 3 2 7 4t
S l o p e  o f  F_p = 3 . 4 9  x 1 0 “ ^ / K
2
G o o d n e s s - o f - f i t  \ / \> =  1 . 3 0
The v a l u e  o f  E ^ a p p e a r s  t o  be s m a l l  when c o m p ar e d  t o  t h e  
p r e v i o u s l y  r e p o r t e d  v a l u e s  o f  0 . 5 4  eV (McKee e t  a l ,  1 9 7 2 ) ,
0 . 4 6  eV ( M c K e e , 1973 )  and 0 . 3 9  eV ( S i n g h  e t  a l .  , 1 9 7 5 ) .
A s s u m i n g  a r e a s o n a b l e  v a l u e  o f  t wo  f o r  t h e  e n t r o p y  f a c t o r
e x p ( S ^ / k T ) ,  o u r  v a l u e  o f  E^ g i v e s  a m o n o - v a c a n c y
-  4c o n c e n t r a t i o n  5x10  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t .  T h i s
c o n c e n t r a t i o n  o f  v a c a n c i e s  s h o u l d  be c a p a b l e  o f  t r a p p i n g  
a l l  t h e  p o s i t r o n s  and p r o d u c e  a s a t u r a t i o n  v a l u e  F ^ .
We n o t e  t h a t  i n  f i g u r e  7 . 2 ,  n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t  F a p p e a r s  
t o  be s t i l l  i n c r e a s i n g .  I f  we a c c e p t  o u r  v a l u e  o f  E ^ , 
i t  w o u l d  i m p l y  t h a t  t h e  v a c a n c i e s  i n  i n d i u m  a r e  i n e f f i c i e n t  
t r a p s  and a r e  c h a r a c t e r i s e d  by  a s m a l l  s p e c i f i c  t r a p p i n g  
r a t e .  H o w e v e r ,  i t s  v a l e n c e  o f  t h r e e  t o g e t h e r  w i t h  a v a c a n c y  
v o l u m e  i n  i n d i u m  c o m p a r a b l e  t o  t h a t  o f  o t h e r  m e t a l s  l i k e  
a l u m i n i u m  ( S e e g e r , 1973 )  s u g g e s t  t h a t  v a c a n c i e s  i n  i n d i u m  
a r e  as e f f i c i e n t  as t h o s e  o f  o t h e r  m e t a l s  w h i c h  show s t r o n g  
t r a p p i n g .
T h i s  d i l e m a  l e d  us t o  t h e  ‘f o l l o w i n g  e x t e n d e d  a n a l y s e s .
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We u sed  a s e c o n d  F - p a r a m e t e r  d e f i n e d  i n  t h e  u s u a l  w a y ,  
b u t  w i t h  t h e  l i m i t s  c h a n g e d  so t h a t  F r e p r e s e n t s  t h e  c o u n t s  
i n  t h e  c e n t r a l  15 c h a n n e l s .  These  p o i n t s  a r e  shown i n  
f i g u r e  7 . 4 .  We s u b j e c t  t h e s e  p o i n t s  t o  t h e  same c u r v e - f i t t i n g  
p r o c e d u r e  as a b o v e . T h i s  a g a i n  y i e l d s  a v a l u e  E^= 0 . 3 1  eV 
c o n s i s t e n t  w i t h  t h e  r e s u l t  f r o m  f i g u r e  7 . 2 .
We b e l i e v e  t h a t  t h e  s p r e a d  o f  t h e  r e p o r t e d  r e s u l t s  i n c l u d i n g  
o u r  p r e s e n t  v a l u e s  s t e m  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  F^ i s  n o t  
a c c u r a t e l y  known .
To i n v e s t i g a t e  t h e  e f f e c t  o f  F^  on t h e  d e d u c e d  v a l u e  o f  ,
we r e p e a t e d l y  f i t t e d  t h e  p o i n t s  o f  f i g u r e  7 . 4  t o  t h e  t wo  s t a t e
m o d e l  ( e q u a t i o n  4 . 3 )  e ac h  t i m e  k e e p i n g  t h e  v a l u e  o f  F^
c o n s t a n t  b u t  a l l o w i n g  t h e  r e m a i n i n g  f o u r  p a r a m e t e r s  t o
o p t i m i s e .  The r e s u l t s  o f  t h i s  p r o c e d u r e  a r e  shown i n
f i g u r e  7 . 5 .  We f i n d  t h a t  p a s s e s  t h r o u g h  a v e r y  b r o a d
m i n i m u m  i n  t h e  s p a c e  o f  F ^ .  I t  i n d i c a t e s  t h a t  t h e  u n c e r t a i n t y  
i n  F^ i s  i n d e e d  v e r y  l a r g e  as has been  g u e s s e d  f r o m  v i s u a l
o b s e r v a t i o n s .
We o b s e r v e  f r o m  f i g u r e  7 . 5  t h a t  a v a l u e  o f  F^= 0 . 4 6 5  c l o s e  
t o  t h e  v a l u e  F = 0 . 4 6 0  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t  c o r r e s p o n d s  t o  
E^= 0 . 4 0  eV.  B u t  t h i s  v a l u e  o f  F^ d oes  n o t  a p p e a r  t o  a p p l y ;  
i n  t h e  p r e v i o u s  s t u d i e s  as w e l l  as i n  o u r  own ,  F shows a 
s t r o n g  t e n d e n c y  t o  i n c r e a s e  f a r  a bo v e  t h e  v a l u e  a t  t h e  
m e l t i n g  p o i n t .  And i t  a l s o  does  n o t  g i v e  t h e  b e s t  f i t  t o  t h e  
d a t a .  L a r g e r  v a l u e s  o f  E^ a r e  a c c o m p a n i e d  by s m a l l e r  v a l u e s
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o f  and t h e  l a r g e  u n c e r t a i n t y  o f  r e s u l t s  i n  a l a r g e
u n c e r t a i n t y  i n  E ^ . Based  on a l l  t h e  a n a l y s e s ,  we e s t i m a t e  
t h e  v a l u e  o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  f o r  i n d i u m  
t o  be 0 . 3 1 + 0 . 0 9  eV.
7 . 5  C o n c l u s i o n
Our  a n a l y s i s  o f  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e  s h a p e s  show t h a t  t h e  
v a l e n c e  e l e c t r o n  a n n i h i l a t i o n  c o n s t i t u t e s  a b o u t  5 7 % . o f  t h e  
t o t a l  a t  100 K,  and t h a t  i t  i n c r e a s e s  t o  a b o u t  65% a t  t h e  
m e l t i n g  p o i n t .  B e c a u s e  i t  i s  n o t  c e r t a i n  t h a t  n e a r l y  c o m p l e t e  
t r a p p i n g  has  been  a c h i e v e d  a t  t h e  m e l t i n g  p o i n t ,  we c a n n o t  
d e d u c e  t h e  v a l e n c e  e l e c t r o n  c o n t r i b u t i o n  when a l l  t h e  
p o s i t r o n s  a r e  t r a p p e d  i n  v a c a n c i e s .
We h ave  o b s e r v e d  t h a t  b e t w e e n  100 K and 300 K i n d i u m  does
n o t  e x h i b i t  a b e h a v i o u r  a t t r i b u t a b l e  t o  s e l f - t r a p p i n g .
H o w e v e r ,  an i n t e r e s t i n g  p r o b l e m  i s  p o s e d .  T h e r e  i s  a h i g h  
p r o b a b i l i t y  t h a t  t h e  F - p a r a m e t e r  d i m i n i s h e s  s i g n i f i c a n t l y  
when t h e  t e m p e r a t u r e  i s  l o w e r e d  t o  4 . 2  K.  We have  n o t  
a t t e m p t e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  n a t u r e  o f  t h e  c h a n g e  b e l o w  100 K.
We have  shown t h a t  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  o f  
i n d i u m  c o u l d  n o t  be d e d u c e d  w i t h  good  p r e c i s i o n  b e c a u s e  o f  
t h e  n o n - s a t u r a t i o n  b e h a v i o u r  o f  F a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s .
T h i s  b e h a v i o u r  has  been  o b s e r v e d  i n  a l l  p r e v i o u s  m e a s u r e m e n t s j  
we t h e r e f o r e  h ave  t h e  same s u s p i c i o n  on t h e  e a r l i e r  v a l u e s
o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  as we have  on o u r  own.
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The s e r i o u s  d i s c r e p a n c i e s  among t h e m  s u p p o r t  o u r  c o n c l u s i o n  
We b e l i e v e  t h a t  f o r  i n d i u m ,  t o  d ed u c e  r e l i a b l e  e s t i m a t e s  
o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  w o u l d  r e q u i r e  much 
more  a c c u r a t e  d a t a .
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CHAPTER 8 DOPPLER BROADENING STUDIES OF POSITRON
ANNI HI LATI ON IN L I Q UI D  HELIUM-3  AND HELIUM-4
8 . 1 P o s i t r o n i u m  F o r m a t i o n
A p o s i t r o n  e n t e r i n g  a p i e c e  o f  m a t t e r  a f t e r  v e r y  q u i c k  
t h e r m a l i s a t i o n  e i t h e r  u n d e r g o e s  d i r e c t  a n n i h i l a t i o n  o r  
f o r m s  a p o s i t r o n i u m  a t o m  ( P s )  o r  e n t e r s  a bound  s t a t e  w i t h  
an a t o m  o r  m o l e c u l e  o f  t h e  me d i um.  Ps i s  u s u a l l y  f o r m e d  i n  
m o l e c u l a r  s u b s t a n c e s ,  o r g a n i c  c o m p o u n d s ,  g a s e s ,  l i q u i d s  and 
c o n d e n s e d  l i q u i d s .  The m a n i f e s t a t i o n s  o f  Ps f o r m a t i o n  a r e  
a s h a r p  p e a k  i n  t h e  momentum s p e c t r u m  and t h e  e x i s t e n c e  o f  
two  o r  more  l i f e - t i m e  c o m p o n e n t s .  The n a r r o w  p e a k  r e s u l t s  
f r o m  t h e  s e l f - a n n i h i l a t i o n  o f  p a r a - P s  a t o ms  whose  c e n t r e -  
o f - m a s s  momentum i s  a b o u t  z e r o .  The o r t h o - P s  u n d e r g o e s  
s e l f - a n n i h i l a t i o n  i n t o  t h r e e  p h o t o n s  o r  ' p i c k - o f f '  
a n n i h i l a t i o n  g i v i n g  t wo  p h o t o n s .
The g e n e r a l  a s p e c t s  o f  Ps f o r m a t i o n  a r e  d i s c u s s e d  by 
W a l l a c e  ( 1 9 6 0 ) .  The r a n g e  o f  e n e r g i e s  f a v o u r a b l e  f o r  
Ps f o r m a t i o n  i s  l i m i t e d  t o  t h e  r e g i o n  c a l l e d  t h e  ' O r e - g a p '  
( O r e , 1949 )
V > E > V . -  6 . 8  eV ( 8 . 1 )e 1
w h e r e  i s  t h e  i o n i z a t i o n  p o t e n t i a l ,  Vg i s  t h e  l o w e s t  
e x c i t a t i o n  p o t e n t i a l  o f  t h e  med i um and 6 . 8  eV i s  t h e  b i n d i n g  
e n e r g y  o f  t h e  Ps a t o m .  O t h e r  f a c t o r s  l i k e  t h e  e x c i t a t i o n  o f  
p ho n on  modes and p o s i t r o n - a t o m / m o l e c u l e  i n t e r a c t i o n s  w i l l  
h i n d e r  t h e  Ps f o r m a t i o n  ( W a l l a c e , 1 9 6 0 ) .
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I f  f  i s  t h e  f r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  w h i c h  f o r m  P s ,  t h e n  f / 4  
w i l l  be p a r a - P s  w i t h  m e a n - l i f e  , and 3 f / 4  w i l l  be o r t h o - P s  
w i t h  m e a n - l i f e  • The r e m a i n d e r  ( 1 - f )  a n n i h i l a t e  as f r e e  
p o s i t r o n s  ( m e a n - l i f e  G r t h o - P s  does  n o t  n e c e s s a r i l y
d e c a y  w i t h  i t s  m e a n - l i f e  i n  v ac uum o f  140 n s .  V a r i o u s  
m e c h a n i s m s  s u c h  as o r t h o - p a r a  c o n v e r s i o n  o r  p i c k - o f f  
a n n i h i l a t i o n  l a r g e l y  d e c i d e  i t s  f a t e .  I n  t h e  p i c k - o f f  mode 
t h e  p o s i t r o n  o f  t h e  Ps a t o m  a n n i h i l a t e s  w i t h  an e l e c t r o n  o f  
t h e  s u r r o u n d i n g  med i um.  U s u a l l y  T ^ a n d  a r e  n o t  r e s o l v e d  by 
m e a s u r e m e n t s ,  and o n l y  t wo  c o m p o n e n t s  r ^ ^ 2 0 0  ps  and 1 ns
a r e  o b s e r v e d  ( Roe 1 1 i g , 1 9 6 7 ) .  The p r o b a b i l i t y  o f  t h r e e  p h o t o n  
r a t e  when Ps i s  f o r m e d  i s
w h e r e  I ^  i s  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  l o n g e s t  l i v e d  c o m p o n e n t .  
M e a s u r e m e n t s  o f  P ^ ^  a r e  u s e f u l  i n  c h e c k i n g  t h e  l i f e - t i m e  
r e s u l t s .
The r e l a t i v e  i n t e n s i t y  I ^  o f  t h e  s h a r p  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n
p e a k  r e p r e s e n t s  t h e  f r a c t i o n  a n n i h i l a t i n g  f r o m  t h e  p a r a - P s  
s t a t e ;  t h u s  I j^= f / 4  and 4 1 ^  g i v e s  t h e  Ps f o r m a t i o n  f r a c t i i  
F i g u r e  0 . 1  shows  t h e  p o s s i b l e  m e c h a n i s m  o f  a n n i h i l a t i o n .
8 . 2  P o s i t r o n i u m  F o r m a t i o n  i n  L i q u i d  H e l i u m  
M e a s u r e m e n t  o f  l i f e - t i m e s  r e v e a l  t h e  p r e s e n c e  o f  t h r e e  
g r o u p s ,  v i z .  t ^ = 2 0 0  ps ( ~ 5 - 1 0 % i n t e n s i t y ) ,  x ^ - l - S  ns (~80% 
i n t e n s i t y )  and T^^ I OO ns (~15% i n t e n s i t y )  ( P a u l  and Graham,  
1 9 5 7 ,  W a c k e r l e  and S t u m p , 1 9 5 7 ) .  These  a r e  u n d e r s t o o d  as
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due t o  p a r a - P s ,  f r e e  p o s i t r o n s  and o r t h o - P s .  B u t  a p p e a r s  
a n o m a l o u s l y  l o n g  c o m p a r e d  t o  t h e  e x p e c t e d  p i c k - o f f  r a t e .
A l s o  i s  s h o r t e r  t h a n  t h e  f r e e  p o s i t r o n  r a t e  c a l c u l a t e d  
f r o m  d e n s i t y  o f  m a t t e r ;  and i t  was p o s t u l a t e d  t h a t  t h e  
a t t r a c t i o n  b e t w e e n  t h e  p o s i t r o n  and h e l i u m  a t o ms  c a u s e s  
a c l u s t e r i n g  o f  a t oms  a r o u n d  t h e  p o s i t r o n  C s n o w - b a l l  e f f e c t ]  
and g i v e s  i t  a s h o r t e r  l i f e - t i m e  CRoe 1 l i g , 1 9 6 7 ) •
On t h e  o t h e r  h a n d ,  t h e  l o n g  l i f e - t i m e  has  been e x p l a i n e d  
by F e r r e l l ( 1 9 5 / J  as due t o  t h e  c r e a t i o n  o f  a b u b b l e  i n  t h e  
l i q u i d  i n s i d e  o f  w h i c h  t h e  Ps a t o m  r e s i d e s .  The b u b b l e  i s  
c r e a t e d  by t h e  e x c h a n g e  r e p u l s i o n  o f  t h e  e l e c t r o n  i n  t h e
Ps a t o m  w i t h  t h e  e l e c t r o n s  o f  t h e  h e l i u m  a t o m s .
A n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  f o r  l i q u i d  h e l i u m - 4  
( S t e w a r t  and B r i s c o e , 1 9 6 7 ]  show a v e r y  d i s t i n c t  n a r r o w  
p a r a - P s  p e a k  ( f i g u r e  8 . 2 ] .  The w i d t h  o f  t h e  n a r r o w  p e a k  i s  
r e l a t e d  t o  t h e  b u b b l e  r a d i u s .
The b u b b l e  r a d i u s  can be c a l c u l a t e d  by  m i n i m i s i n g  t h e
e n e r g y  o f  t h e  Ps a t o m - b u b b l e  s y s t e m
E = + 4TiR^a ( 8 . 3 )
w h e r e  i s  t h e  c e n t r e - o f - m a s s  e n e r g y ,  t h e  s e c o n d  t e r m  i s
t h e  p r e s s u r e - v o l u m e  w o r k  and t h e  l a s t  t e r m  r e p r e s e n t s  t h e  
s u r f a c e  e n e r g y  o f  t h e  b u b b l e  (a- = s u r f a c e  t e n s i o n ] .
M i n i m i s i n g  E we g e t .
à TV pR
R = (1 + 0 —^ ]  a t o m i c  u n i t s  ( 8 . 4 ]o 1b Zo
A l t e r n a t i v e l y ,  t h e  r a d i u s  o f  t h e  b u b b l e  d e t e r m i n e s  t h e  
wave f u n c t i o n  o f  t h e  Ps a t o m and t h e r e f o r e  t h e  w i d t h  o f  
t h e  momentum d i s t r i b u t i o n .  F o r  an i n f i n i t e  w e l l ,  t h e  FWHM o f  
t h e  p a r a - P s  p e a k  i s  g i v e n  by  ( B r i s c o e  e t  a l ,  1968 )
0,  = 1 6 . 6 / R  (A)  mr ad  ( 8 . 5 )
2 o
A d e t a i l e d  a n a l y s i s  o f  t h e  n a r r o w  p e a k  a l o n g  t h e s e  l i n e s  
i s  g i v e n  by  H e r n a n d e z  and Cho i  ( 1 9 6 9 ) .
S t e w a r t  and B r i s c o e  ( 1 9 6 7 )  and  B r i s c o e  e t  a l  ( 1 9 6 8 )  o b t a i n e d  
- 2 5  A f o r  t h e  b u b b l e  r a d i u s  i n  q u a l i t a t i v e  a g r e e m e n t  w i t h  
e q u a t i o n  ( 8 . 4 ) .  A n a l y s i s  o f  H e r n a n d e z  and C h o i  ( 1 9 6 9 )  gave  
b e t t e r  a g r e e m e n t .  The i n t e n s i t y  o f  t h e  n a r r o w  p e a k  was 5% 
i n d i c a t i n g  20% Ps f o r m a t i o n .
M o s t  r e c e n t l y ,  H a u t o j a r v i  e t  a l  (1976a)  m e a s u r e d  l i f e - t i m e s  
i n  l i q u i d  h e l i u m - 4  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s  and c o n c l u d e d  
t h a t  t h e r e  i s  no ' s n o w - b a l l '  e f f e c t  f o r  t h e  f r e e  p o s i t r o n s .
So f a r ,  we a r e  n o t  a wa r e  o f  any  m e a s u r e m e n t s  on l i q u i d  
h e l i u m - 3 .
8 . 3  The E x p e r i m e n t
A s p e c i a l  l i q u i d  h e l i u m  c h a m b e r  was u sed  f o r  t h i s  e x p e r i m e n t .
O n l y  Ô.9  gm (11 cm^)  o f  l i q u i d  H e - 3  was a v a i l a b l e ;  t h e
c h a m b e r  t h e r e f o r e  has t o  be d e s i g n e d  so t h a t  t h e  max imum
n u m b e r  o f  p o s i t r o n s  w o u l d  be s t o p p e d  i n  t h e  l i q u i d .  H e - 3  has
2
a mass a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  32 cm / gm f o r  C u - 6 4  p o s i t r o n s
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and r e q u i r e  a b o u t  12 mm p a t h  l e n g t h  t o  a b s o r b  mor e  t h a n  96%.
The p o s i t r o n  s o u r c e  was a 4 pm c o p p e r - f o i l  ( 0 . 4 6 x 1 . 6  cm ) 
s u s p e n d e d  f r o m  t h e  t i p  o f  a f o r k  s h a p e d  a l u m i n i u m  w i r e .  
Many d i f f e r e n t  g e o m e t r i e s  o f  t h e  c h a m b e r  w e r e  c o n s i d e r e d .
The a r r a n g e m e n t  o f  f i g u r e  8 . 3  was b e l i e v e d  t o  be t h e  b e s t .
I n  t h i s  a r r a n g e m e n t ,  a b o u t  5% o f  p o s i t r o n s  w o u l d  a n n i h i l a t e  
i n  t h e  s o u r c e  and a f u r t h e r  8 % w o u l d  e s c a p e  f r o m  t h e  l i q u i d ,  
l e a v i n g  a b o u t  87% o f  t h e  p o s i t r o n s  t o  a n n i h i l a t e  i n  l i q u i d  
H e - 3 .  F o r  l i q u i d  H e - 4  w i t h  a s l i g h t l y  h i g h e r  d e n s i t y ,  t h i s  
f r a c t i o n  w o u l d  be s l i g h t l y  l a r g e r  C' ^89-90%) .
The l i q u i d  He c o n t a i n e r  was i n s e r t e d  i n t o  t h e  c r y o g e n i c  
c h a m b e r  as i n  f i g u r e  8 . 4 .  The l o w  e n e r g y  p h o t o n  d e t e c t o r  
( w i t h  a v e r t i c a l  d i p - s t i c k ]  was p l a c e d  d i r e c t l y  u n d e r  t h e  
c h a m b e r .
The s p e c t r o m e t e r  s y s t e m  A w i t h  a b i a s e d  a m p l i f i e r  was u s e d .  
The a m p l i f i e r  g a i n  was a d j u s t e d  so t h a t  t h e  a n n i h i l a t i o n  
p e a k  a p p e a r s  on c h a n n e l  n u m b e r  5344  ( i . e .  c o u n t i n g  a l l  
b a c k  b i a s e d  c h a n n e l s ) .  The e n e r g y  s c a l e  was 9 5 . 6 2  e V / c h a n n e l
Two s e t s  o f  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made f o r  l i q u i d  H e - 4  a t  1 . 7  K 
and 4 . 2  K, and one f o r  H e - 3  a t  1 . 7  K. Each c o n s i s t e d  o f  
r e p e a t e d  r u n s  o f  4000  s e c o n d s .  A l t o g e t h e r  14 r u n s  a t " 4 . 2K 
and 12 r u n s  a t  1 . 7  K f o r  H e - 4  and 13 r u n s  a t  1 . 7  K f o r  
He - 3  w e r e  r e c o r d e d .
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Q.4 A n a l y s i s  o f  t h e  R e s u l t s
To i n v e s t i g a t e  t h e  p r e s e n c e  o f  any  p r o m i n e n t  d i f f e r e n c e s  
b e t w e e n  t h e  s p e c t r a  f o r  He - 3  and H e - 4  we c o m p ar e d  t h e  w i d t h s  
o f  t h e  a n n i h i l a t i o n  l i n e s .  The w i d t h s  (FWHH) w e r e  m e a s u r e d  
g r a p h i c a l l y - a s  w e l l  as by c o m p u t e r  f i t t i n g  w i t h  p r o g r a m  
Sampo f o r  e ac h  s p e c t r u m  i n  t h e  t h r e e  s e r i e s  o f  m e a s u r e m e n t s .  
The r e s u l t s  f r o m  Sampo - 2 6 . 8 5 + 0 . 1 9  c h a n n e l s  and 2 6 . 8 9 + 0 . 1 9  
c h a n n e l s  f o r  H e - 4  a t  1 . 7  K and 4 . 2  K r e s p e c t i v e l y  and 
2 6 . 8 0 + 0 . 1 9  c h a n n e l s  f o r  H e - 3  a t  1 . 7  K,  a g r e e  w i t h  t h e  
g r a p h i c a l  r e s u l t s .  On t h e  b a s i s  o f  t h e  o b s e r v e d  w i d t h s  
t h e r e  i s  no s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  o b s e r v e d  
s p e c t r a  f o r  H e - 3  and H e - 4 .
I t  i s  r e a s o n a b l e  t o  assume t h a t  t h e  momentum d i s t r i b u t i o n s  
r e s u l t i n g  f r o m  t h e  a n n i h i l a t i o n s  w i t h  t h e  a t o m i c  e l e c t r o n s  
o f  H e -3  and He - 4  a r e  i d e n t i c a l .  The s i m i l a r i t y  o f  t h e  t o t a l  
l i n e  s h a p e s  t h e r e f o r e  impl i es  t h a t  t h e  n a r r o w  c o m p o n e n t s  a r e  
a l s o  v e r y  n e a r l y  t h e  same i n  b o t h ,  and t h e  p r o p o r t i o n  o f  
p o s i t r o n s  f o r m i n g  Ps i s  t h e  same i n  He-3-  and H e - 4 .
8 . 3 . 1  A n a l y s i s  by Cu r v e  F i t t i n g
U s i n g  t h e  c o n v o l u t i o n  p r o c e d u r e  and t h e  C u r f i t  p r o g r a m ,  
we f i t t e d  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r a  w i t h  C1) a G a u s s i a n  f u n c t i o n  
o n l y  and ( 2 )  t h e  sum o f  a G a u s s i a n  f u n c t i o n  and a d e l t a -  
f u n c t i o n  i n  t h e  c e n t r a l  c h a n n e l .  The r e a s o n  f o r  c h o o s i n g  
a d e l t a - f u n c t i o n  i s  t h a t  as f a r  as t h e  G e - d e t e c t o r  i s  
c o n c e r n e d ,  i t  w o u l d  see t h e  P s - s p i k e  as a p e a k  c o v e r i n g
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FI G.  8 . 5  The o b s e r v e d  a n n i h i l a t i o n  l i n e s  f o r
l i q u i d  H e - 3  and 4,  A c t u a l  p ea k  p o i s t i o n s  
have  been d i s p l a c e d  f o r  c o m p a r i s o n .
(1 c h a n n e l = 9 5 . 6 2  eV)
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o n l y  a s m a l l  num be r  o f  c h a n n e l s .  R e l i a b i l i t y  o f  t h e  p r o g r a m  
was c h e c k e d  by a p p l y i n g  t h i s  p r o c e d u r e  t o  an a r t i f i c i a l  
s p e c t r u m  c o n t a i n i n g  a G a u s s i a n  and a d e l t a - f u n c t i o n  o f  
v a r y i n g  i n t e n s i t i e s ,  and i t  was f o u n d  t h a t  t h e  p r o g r a m  
c o u l d  r e p r o d u c e  t h e  d e l t a - f u n c t i o n  i n t e n s i t i e s  w i t h  an r  
a c c u r a c y  o f  a b o u t  0 . 5%.
2
I n  t h e  r e s u l t s  o f  c u r v e  f i t t i n g  t h e  d e g r e e  o f  f i t s  x v a r y  
f r o m  1 . 8  t o  6 . 2  f o r  t h e  G a u s s i a n  f u n c t i o n  o n l y ,  w h e r e  as 
f o r  t h e  f i t  i n c l u d i n g  t h e  d e l t a - f u n c t i o n  i t  was f r o m  0 . 8 6  
t o  1 . 8 .  I t  c o n v i n c i n g l y  d e m o n s t r a t e s  t h e  e x i s t e n c e  o f  a 
s h a r p  p e a k  o f  i n t e n s i t y  v a r y i n g  f r o m  10 t o  13 p e r c e n t  i n  
a l l  s e t s  o f  d a t a .
To i m p r o v e  t h e  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  Ps p e a k ,  we r e p l a c e d  
t h e  d e l t a - f u n c t i o n  by  a G a u s s i a n  f u n c t i o n  w i t h  a p p r o x i m a t e  
w i d t h  g i v e n  t o  t h e  p r o g r a m  C u r f i t  o f  o n l y  a f e w  c h a n n e l s .  
T h i s  means t h a t  we a s k e d  t h e  p r o g r a m  t o  o p t i m i s e  t h e  
p a r a m e t e r s  o f  a v e r y  n a r r o w  G a u s s i a n  f o r  t h e  Ps p ea k  and 
a much b r o a d e r  G a u s s i a n  f o r  t h e  f r e e  a n n i h i l a t i o n s .
The r e s u l t s  a r e  u n i m p r e s s i v e .  W h i l e  i n  some c a s e s  t h e  ~ 
p r o g r a m  g i v e s  a p p a r e n t l y  r e a s o n a b l e  w i d t h s  and i n t e n s i t i e s ,  
t h e s e  r e s u l t s  a r e  n o t  c o n s i s t e n t l y  r e p r o d u c e d  f r o m  t h e  
d i f f e r e n t  r u n s .
Thus t h e  i n f o r m a t i o n  o b t a i n e d  f r o m  t h e  c u r v e  f i t t i n g  
p r o c e d u r e  i s  t h a t  f r o m  t h e  use o f  a d e l t a  f u n c t i o n  w i t h  
a b r o a d  G a u s s i a n .  The r e s u l t s  a r e
( 1 )  t h e r e  e x i s t s  a s h a r p  c e n t r a l  p ea k  i n  b o t h  H e - 3  and He - 4
■ 185
( 2 )  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h i s  c o m p o n e n t  v a r i e s  f r o m  10 t o  13 +1 %
( 3 )  t h e  a c c u r a c y  i n  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  n a r r o w  c o m p o n e n t  
i s  n o t  good  enough  t o  r e v e a l  any  s m a l l  d i f f e r e n c e  
b e t w e e n  He - 3  and H e - 4 .  A s a f e  c o n c l u s i o n  i s  t h a t  t h e r e  
i s  no a p p r e c i a b l e  d i f f e r e n c e  i n  t h e  a moun t  o f  Ps f o r m e d  
i n  l i q u i d  He - 3  and H e - 4 .
f l . 6T D e c o n v o l u t i o n  o f  O b s e r v e d  S p e c t r a l  L i n e s  
A m o n o - c h r o m a t i c  l i n e  i n  a s p e c t r u m  when o b s e r v e d  by a 
s p e c t r o m e t e r  a l w a y s  a p p e a r s  as a c e r t a i n  d i s t r i b u t i o n  
c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  d e t e c t o r .  Bec a u s e  o f  t h i s  i n s t r u m e n t a l  
e f f e c t  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r u m  f C x )  d i f f e r s  f r o m  t h e  t r u e  
s p e c t r u m  g ( x )  and a r e  r e l a t e d  by
f ( x )  = / ^ g ( x ' )  R ( x - x ’ ) d x ' + e ( x )  ( 8 . 6 1
0
R ( x - x ' l  r e p r e s e n t s  t h e  s p e c t r a l  d e n s i t y  a t  x due t o  
a s h a r p l y  d e f i n e d  s o u r c e  a t  x ' ,  and i s  c a l l e d  t h e  r e s o l u t i o n  
f u n c t i o n  o r  t h e  r e s p o n s e  f u n c t i o n .  e ( x l  i s  t h e  i n e v i t a b l e  
e x p e r i m e n t a l  e r r o r  i n  f ( x ) .
F o r  a s p e c t r u m  r e c o r d e d  i n  t h e  f o r m  o f  a h i s t o g r a m  as i n  
a m u l t i - c h a n n e l  a n a l y s e r ,  e q u a t i o n  ( 8 . 6 ) c o u l d  be e x p r e s s e d  
i n  m a t r i x  f o r m  as
F = RG + E ( 8 . 7 )
A l t h o u g h  f o r  a r e a s o n a b l y  s h a r p  r e s p o n s e  R, f ( x )  d oes  n o t  
d e v i a t e  much f r o m  g ( x ) ,  t h e  e f f e c t  o f  s m e a r i n g  i s  s e v e r e
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when t h e  w i d t h  o f  R i s  c o m p a r a b l e  t o  t h a t  o f  G. A s o l u t i o n  
o f  e q u a t i o n s  ( 8 . 6 ) o r  ( 8 . 7 )  i s  n e c e s s a r y  t o  i m p r o v e  t h e  
o b s e r v a t i o n .
8 . 5 . 1  The P r o b l e m s  o f  D e c o n v o l u t i o n
The p r o b l e m  o f  u n f o l d i n g  o r  d e c o n v o l u t i n g  t h e  o b s e r v e d  
s p e c t r u m  i s  n o t  as e a s y  as i t  a p p e a r s  t o  be .  The r e a s o n s  a r e
( 1 ) t h e  e x p e r i m e n t a l  u n c e r t a i n t i e s  e a r e  n o n - n e g l i g i b l e  and 
t h e i r  s t a t i s t i c a l  n a t u r e  f o r b i d s  t h e i r  e x a c t  d e f i n i t i o n .
( 2 ) t h e  r e s p o n s e  f u n c t i o n  i s  n o t  e x a c t l y  known
( 3 )  t h e  u n f o l d i n g  p r o c e d u r e s  a r e  q u i t e  o f t e n  b e s e t  w i t h  
c o m p u t a t i o n a l  d i f f i c u l t i e s .
8 . 5 . 2  D i f f e r e n t  D e c o n v o l u t i o n  Schemes
A v a r i e t y  o f  d e c o n v o l u t i o n  m e t h o d s  have  been d e v i s e d  and 
a p p l i e d  t o  d i f f e r e n t  t y p e s  o f  m e a s u r e d  s p e c t r a .  P a a t e r o  
e t  a l  ( 1 9 7 4 )  have  d i s c u s s e d  t h e  d i f f e r e n t  t e c h n i q u e s  and 
a p p l i e d  t h e m t o  t h e i r  Compton p r o f i l e  d a t a .
One o f  t h e  d e c o n v o l u t i o n  p r o c e d u r e s  w i d e l y  used  i n  p o s i t r o n  
a n n i h i l a t i o n  s t u d i e s  i s  t h e  m e t h o d  o f  s u c c e s s i v e  
a p p r o x i m a t i o n s  ( J a c k ma n  e t  a l , 1 9 7 4 ,  D a n n e f a e r  a n d . K e r r , 1 9 7 5 )  
I n  t h i s  m e t h o d ,  an i n i t i a l  t e s t  s p e c t r u m  G^ i s  assumed and 
s u c c e s s i v e l y  m o d i f i e d  by t h e  f o l l o w i n g  i t e r a t i o n s  u n t i l  
a s a t i s f a c t o r y  c o n v e r g e n c e  i s  o b t a i n e d .
G, = G . _ , +  (F -  R G . _ q
w h e r e  G^ i s  t h e  f u n c t i o n  f o r  t h e  i  t h  i t e r a t i o n .  S l i g h t l y  
d i f f e r e n t  c o r r e c t i o n  t e r m s  a r e  o f t e n  u s e d .
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The s e r i o u s  w e a k n e s s e s  o f  t h i s  m e t h o d  a r e  i t s  n e g l e c t  o f  
a s s o c i a t e d  e r r o r s  and t h e  a r b i t r a r i n e s s  o f  t h e  i n i t i a l  
f u n c t i o n  and t h e  c o r r e c t i o n  m e t h o d s .
We have  used  t h e  m e t h o d  o f  g e n e r a l i s e d  l e a s t  s q u a r e s .
I n  t h i s  m e t h o d ,  t h e  unknown f u n c t i o n  i s  t h e  one w h i c h  
m i n i m i s e s  t h e  e x p r e s s i o n
aC^O^G + (F -  RG) ' * ' !  ( F - -  RG) ( 8 . 8 )
w h e r e  D i s  t h e  d i f f e r e n t i a l  o p e r a t o r ,  a i s  a s u i t a b l y  c h o s e n  
c o n s t a n t  and V i s  t h e  v a r i a n c e  ( d u e  t o  e x p e r i m e n t a l  e r r o r s ) .  
The f i r s t  t e r m  i s  i n c l u d e d  t o  s mo o t h  t h e  f u n c t i o n .
M i n i m i s i n g  ( 8 . 8 ) w i t h  r e s p e c t  t o  G and t a k i n g  F o u r i e r - ’* 
t r a n s f o r m s  we g e t
G(w)  = ^  ( 8 . 9 )
R ( w ) +  aVo / R  ( (Jj)
The u n f o l d e d  s p e c t r u m  G i s  o b t a i n e d  by  i n v e r s e  F o u r i e r  
t r a n s f o r m a t i o n  o f  ( 8 . 9 ) .  The m e t h o d  r e l i e s  on an o p t i m u m  
c h o i c e  o f  t h e  v a l u e  a V o .
The c o m p u t e r  p r o g r a m  was w r i t t e n  by D r . T .  Lake  o f  t h e
B e d f o r d  C o l l e g e  C o m p u t i n g  S e r v i c e s .  I t  u se s  t h e  F a s t  F o u r i e r
T r a n s f o r m  R o u t i n e  C06ABF (NAG L i b r a r y - I J n i v e r s i t y  o f  
L ondon  C o m p u t e r  C e n t r e )
The s p e c t r a  o f  l i q u i d  He - 3  and l i q u i d  He - 4  a t  1 . 7  and 4 . 2  K 
f o r  d e c o n v o l u t i o n  w e r e  o b t a i n e d  by a d d i n g  a l l  t h e  s i n g l e  
r u n s  i n  e ac h  s e t  o f  d a t a .  P r i o r  t o  u n f o l d i n g ,  t h e  h i g h
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FI G.  8 . 6  D e c o n v o l u t e d  s p e c t r u m  o f  l i q u i d  H e - 3  
( shown  f o r  two  d i f f e r e n t  s m o o t h i n g s )
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FIG. 8.7 Deconvoluted spectrum of liquid He-4 (1.7 K)
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F I G .  8 . 9  D e c o n v o l u t e d  s p e c t r u m  o f  i c e  ( 77  K ) .
e n e r g y  t a i l s  i n  t h e  r e s p o n s e  f u n c t i o n  and t h e  o b s e r v e d  
s p e c t r u m  w e r e  s u b t r a c t e d .
D i f f e r e n t  v a l u e s  o f  t h e  s m o o t h i n g  p a r a m e t e r  a V ^ w e r e  u s e d .
3
F o r  o u r  p r e s e n t  d a t a  a v a l u e  o f  a b o u t  2 2x 1 0  was f o u n d  t o  
be t h e  b e s t  and y i e l d s  r e a l i s t i c  u n f o l d e d  s p e c t r a  ( f i g u r e s
8 . 4  t o  8 . 6 )  .
A c h a r a c t e r i s i t c  f e a t u r e  o f  a l l  d e c o n v o l u t i o n  schemes  i s  
t h e  p r e s e n c e  o f  o s c i l l a t i o n s  w h i c h  a r e  p a r t i c u l a r l y  d o m i n a n t  
i n  t h e  w i n g s  ( P a a t e r o  e t  a l , 1 9 7 4 ) .
We o b s e r v e  t h a t  less s m o o t h i n g  p r o d u c e s  a s h a r p e r  c e n t r a l  
p e a k ;  b u t  t h e  w h o l e  s p e c t r u m  i s  i n t e r f e r e d  by s e v e r e  
o s c i l l a t i o n s  w h i c h  make i t  p h y s i c a l l y  u n a c c e p t a b l e .  
I n t e r f e r e n c e  i s  d i m i n i s h e d  by u s i n g  a l a r g e r s m o o t h i n g  
p a r a m e t e r ,  b u t  i n  t h i s  c a s e  t h e  d e t a i l s  w i l l  be l o s t  and 
i n  t h e  e x t r e m e  l i m i t  t h e  u n f o l d e d  s p e c t r u m  w o u l d  be h a r d l y  
d i f f e r e n t  f r o m  t h e  o b s e r v e d  s p e c t r u m .
As a t e s t  o f  t h e  u n f o l d i n g  p r o c e d u r e ,  we u n f o l d e d  t h e  
s p e c t r u m  f o r  i c e  a t  77 K ( f i g u r e  8 . 7 a )  t a k e n  w i t h  t h e  same 
s p e c t r o m e t e r .  I c e  i s  known t o  show a p r o m i n e n t  p a r a - P s  p e a k  
o f  i n t e n s i t y  r a n g i n g  f r o m  a b o u t  1 2%( C o l o m b i n o  e t  a l , 1965)  
t o  a b o u t  16%( F a l c i g l i a  e t  a l , 1 9 7 4 ) ,  F i g u r e s  8 . 7  b and c 
show t h e  r e s u l t i n g  d e c o n v o l u t e d  s p e c t r a .  The i n t e n s i t y  o f  
t h e  n a r r o w  c o m p o n e n t  i s  a b q u t  14% i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  
above  v a l u e s .
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Some o f  t h e  u n f o l d e d  s p e c t r a  show a s s y m m e t r y  a b o u t  t h e  
p e a k  p o s i t i o n .  T h i s  i s  due m a i n l y  t o  t h e  use  o f  an i n c o r r c e t  
r e s p o n s e  f u n c t i o n .  The o s c i l l a t i o n s  w h i c h  a r e  p r e s e n t  
p a r t i c u l a r l y  i n  t h e  w i n g s  c o u l d  a l s o  be r e d u c e d  by h a v i n g  
s t a t i s t i c a l l y  more  a c c u r a t e  d a t a .
8 .6  I n f e r e n c e  From t h e  U n f o l d e d  S p e c t r a
We have  n o t  o b s e r v e d  any  s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  b e t w e e n
H e - 3  and H e - 4  on t h e  b a s i s  o f  t h e  d e c o n v o l u t e d  s p e c t r a .
The s h a r p  p a r a - P s  p e a k  i s  r e p r o d u c e d  i n  a l l  t h r e e  c a s e s .
We e s t i m a t e  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  n a r r o w  c o m p o n e n t  t o  be 
a b o u t  12 % f o r  H e - 3  and 11% f o r  H e -4  a t  1 . 7  K and  4 . 2  K.  
These  i n t e n s i t i e s  c o r r e s p n o d  t o  Ps f o r m a t i o n  p r o b a b i l i t i e s  
o f  a b o u t  48% f o r  H e - 3  and 44% f o r  H e - 4 .  The s m a l l  d i f f e r e n c e  
s h o u l d  n o t  be c o n s i d e r e d  r e a l .  These  p r o b a b i l i t i e s  a r e  
c o n s i s t e n t  w i t h  o u r  e a r l i e r  r e s u l t s  f r o m  c u r v e  f i t t i n g .
We c a n n o t  p r o d u c e  a r e l i a b l e  m e a s u r e  o f  t h e  w i d t h  o f  t h e  
Ps p e a k ,  t h u s  we a r e  u n a b l e  t o  p r o v i d e  f u r t h e r  a n a l y s i s  
i n  t e r m s  o f  b u b b l e  f o r m a t i o n .
The Ps f o r m a t i o n  f r a c t i o n s  we have  d e d u c e d  a p p e a r  t o  be 
c o n s i d e r a b l y  l a r g e r  t h a n  t h e  v a l u e s  e s t a b l i s h e d  by  a n g u l a r  
c o r r e l a t i o n  w o r k  and  s u p p o r t e d  by l i f e - t i m e  s t u d i e s .
When t h e  u n c e r t a i n t i e s  o f  d e c o n v o l u t i o n  a r e  a c k n o w l e d g e d  
we c a n n o t  p l a c e  much c o n f i d e n c e  i n  o u r  v a l u e s .
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0 . 7  C o n c l u s i o n
S t u d i e s  o f  Ps f o r m a t i o n  by momentum d e n s i t y  m e a s u r e m e n t s  
r e q u i r e  e x c e l l e n t  r e s o l u t i o n .  I n  t h i s  r e s p e c t ,  D o p p l e r  
b r o a d e n i n g  s t u d i e s  o f  l i q u i d  He - 3  and He - 4  i s  a new v e n t u r e .  
The p o s i t r o n i u m  f o r m a t i o n  p r o b a b i l i t i e s  d e d u c e d  f r o m  
c u r v e  f i t t i n g  and u n f o l d e d  s p e c t r a  d i s a g r e e  w i t h  t h e  r e s u l t s  
o f  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s .  I n  v i e w  o f  t h e  
l i m i t a t i o n s  o f  o u r  p r e s e n t  d a t a  and t o  some e x t e n t  t h e  
t h e  c a p a b i l i t i e s  o f  d e c o n v o l u t i o n  p r o c e d u r e s  i t  i s  d i f f i c u l t  
t o  a t t a c h  much v a l u e  t o  t h e  p r e s e n t  p o s i t r o n i u m  f o r m a t i o n  
p r o b a b i l i t i e s .  H o w e v e r ,  a l l  t h e  e v i d e n c e  s u g g e s t  t h a t  t h e  
a n n i h i l a t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s  a r e  t h e  same i n  b o t h  l i q u i d  
H e l i u m - 3  and H e l i u m - 4 .
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CHAPTER 9 CONCLUDING DISCUSSION
9 . 1  New D e v e l o p m e n t s
D u r i n g  t h e  l a s t  f e w  y e a r s ,  much p r o g r e s s  have  been made 
i n  t h e  f i e l d  o f  p o s i t r o n  p h y s i c s .  I n  p a r t i c u l a r ,  o u r  
k n o w l e d g e  o f  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  p o s i t r o n s  w i t h  m e t a l l i c  
d e f e c t s  i s  g r o w i n g  v e r y  f a s t .  W h i l e  t h i s  t h e s i s  was n e a r i n g  
c o m p l e t i o n ,  t h e  F o u r t h  I n t e r n a t i o n a l  C o n f e r e n c e  on P o s i t r o n  
A n n i h i l a t i o n  was h e l d  a t  H e l s i n g o r  ( 2 3 - 2 6  A u g u s t , 1 9 7 6 ) .
We c o n s i d e r  i t  a p p r o p r i a t e  r e t r o s p e c t i v e l y  t o  d i s c u s s  o u r  
r e s u l t s  i n  t h e  l i g h t  o f  new i n f o r m a t i o n  r e p o r t e d  a t  t h i s  
c o n f e r e n c e .
F i r s t ,  we l o o k  a t  t h e  m o s t  i m p o r t a n t  f a c t o r  i n  p h y s i c s  -  
i n s t r u m e n t s .  Among t h e  t h r e e  m a i n  t e c h n i q u e s ,  we have  n o t  
s een  any  s p e c t a c u l a r  i m p r o v e m e n t s  i n  l i f e - t i m e  m e a s u r e m e n t s  
Of  c o u r s e ,  i t  c o n t i n u e s  t o  p l a y  i t s  i m p o r t a n t  r o l e  w i t h  
some t e c h n i c a l  i m p r o v e m e n t s .
On t h e  o t h e r  h an d ,  i m p r o v e m e n t s  i n  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
a p p a r a t u s  a r e  v e r y  i m p r e s s i v e .  The t r e n d  i s  t o w a r d s  
t w o - d i m e n s i o n a l  s y s t e m s  ( B e r k o  e t  a l ,  1976 , D o u g l a s  and 
S t e w a r t , 1 9 7 6 ) .  As i n d i c a t e d  i n  c h a p t e r  1,  s e c t i o n  1 . 3 . 3 ,  
t h e  m u l t i - w i r e  p r o p o r t i o n a l  c h a m b e r  has made i t s  d e b u t  
i n  t h i s  a r e a  ( D o u g l a s  and S t e w a r t , 1 9 7 6 ) .
D e s p i t e  t h e  e n t h u s i a s m  s een  i n  t h e  a n g u l a r  c o r r e l a t i o n  
s y s t e m s ,  t h e  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t ho d  m a i n t a i n s  i t s
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p o p u l a r i t y .  T h e r e  a r e  new d e v e l o p m e n t s .  A t w o - d e t e c t o r  s y s t e m  
( L y n n  e t  a l , 1976 )  has a c h i e v e d  a r e s o l u t i o n  i n p r o v e m e n t  by 
a f a c t o r J 2 .  The D o p p l e r  b r o a d e n i n g - l i f e - t i m e  c o r r e l a t i o n  
s y s t e m  (Mac K e n z i e  and Me Kee ,  1976 , Jackman e t  a l ,  1 976 )  
w o u l d  p r o v i d e  b e t t e r  u n d e r s t a n d i n g  o f  t h e  a n n i h i l a t i o n  
m e c h a n i s m .  H o w e v e r ,  t h e s e  s y s t e m s  i n c o r p o r a t i n g  some f o r m  
o f  c o i n c i d e n c e  a r e  n o t  s i g n s  t h a t  t h e  s i m p l e  s p e c t r o m e t e r s  
a r e  b e c o m i n g  o b s o l e t e .  I n  f a c t ,  many new r e s u l t s  r e p o r t e d  
a t  t h e  H e l s i n g o r  c o n f e r e n c e  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  D o p p l e r  
b r o a d e n i n g  s t u d i e s .
9 . 2  Summary o f  Ou r  R e s u l t s
The r e s u l t s  o f  o u r  D o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e a s u r e m e n t s  and 
r e l e v a n t  new i n f o r m a t i o n  c o u l d  be s u m m a r i s e d  as f o l l o w s .
( 1 ) V a c a n c y  F o r m a t i o n  E n e r g i e s
Our  d e d u c e d  v a l u e s  o f  t h e  m o n o - v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g i e s  
o f  c o p p e r ,  s i l v e r  and i n d i u m  a r e  1 . 2 6 + 0 . 0 7  eV,  0 . 9 5 + 0 . 0 7  eV 
and 0 . 3 1 + 0 . 0 9  eV r e s p e c t i v e l y .
The v a l u e  f o r  c o p p e r  i s  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  r e s u l t  g i v e n  
r e c e n t l y  by Doyama ( 1 9 7 6 ) ,  b u t  i s  s i g n i f i c a n t l y  l a r g e r  t h a n  
t h e  v a l u e  1 . 0 4  eV p r e f e r r e d  by Mac K e n z i e  and L i c h t e n b e r g e r  
( 1 9 7 6 )  b as e d  on t h e i r  p h e n o m e n o l o g i c a l  m e t h o d  o f  e s t i m a t i o n  
u s i n g  t h e  v a c a n c y  t h r e s h o l d  t e m p e r a t u r e s .
F o r  s i l v e r ,  o u r  v a l u e  o f  0 . 9 5  eV i s  s l i g h t l y  l e s s  t h a n  t h e  
v a l u e  r e p o r t e d  by M e h r e r  and S e e g e r  ( 1 9 7 0 )  and by
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T r i f t s h a u s e r  and McGer vey  ( 1 9 7 5 ) .  A l t h o u g h  o u r  r e s u l t  a g r e e s  
w i t h  t h e  v a l u e  i n d i c a t e d  by Mac K e n z i e  and L i c h t e n b e r g e r ( 1 9 7 6 )  
t h e  d i s a g r e e m e n t  i n  t h e  t e m p e r a t u r e s  a t  w h i c h  
v a c a n c y  a c t i v i t y  b e g i n s  i n  s i l v e r  i s  v e r y  n o t i c e a b l e .
A l s o  t h e  u n c e r t a i n t y  o f  o u r  m e a s u r e m e n t s  a t  l o w  t e m p e r a t u r e s  
t e n d  t o  l e s s e n  t h e  c r e d i b i l i t y  o f  o u r  r e s u l t  f o r  s i l v e r .
We have  a l s o  d r a wn  a t t e n t i o n  t o  t h e  d i f f i c u l t y  o f  d e d u c i n g  an 
a c c u r a t e  v a l u e  o f  t h e  v a c a n c y  f o r m a t i o n  e n e r g y  f o r  i n d i u m  
and t h e  n e c e s s i t y  o f  much more  a c c u r a t e  d a t a .  S e g e r s  e t  a l  
( 1 9 7 6 )  have  r e c e n t l y  r e p o r t e d  a n o t h e r  v a l u e  0 . 4 8  eV.
A c c o r d i n g  t o  o u r  d i s c u s s i o n s ,  a new v a l u e  o f  t h e  v a c a n c y  
f o r m a t i o n  e n e r g y  f o r  i n d i u m  a t  t h i s  s t a g e  i s  n o t  s u r p r i s i n g .
I n  t h e  m e a s u r e m e n t s  on c o p p e r  and s i l v e r ,  we h ave  n o t  o b s e r v e d  
t h e  e f f e c t  due t o  d i v a c a n c i e s .
( 2 )  S e l f - T r a p p i n g
O ur  l o w  t e m p e r a t u r e  m e a s u r e m e n t s  on c o p p e r  a g r e e  w i t h  t h e  
e a r l i e r  o b s e r v a t i o n s  o f  a c ha n g e  o f  s l o p e  a t  i n t e r m e d i a t e  
t e m p e r a t u r e s .  T h i s  was i n t e r p r e t e d  by S e e g e r  t o  be due t o  
s e l f - t r a p p i n g .  I n  s i l v e r ,  t h i s  e f f e c t  was n o t  c l e a r l y  
d e m o n s t r a t e d  w h e r e  as i n  i n d i u m  we d e t e c t e d  no e f f e c t  i n  t h e  
p r e - v a c a n c y  r a n g e  7 7 - 2 7 3  K.
S e g e r s  e t ' a l  ( 1 9 7 6 )  have  d i s c o v e r e d  i n  i n d i u m  ( 9 9 . 9 9 9 9 %  p u r i t y )  
a d e c i s i v e  c h an g e  o f  s l o p e  a t  a b o u t  120 K.  I t  c l e a r l y  s u p p o r t s  
t h e  s e l f - t r a p p i n g  m o d e l .  A l t h o u g h  we do n o t  d i s p u t e  t h e
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s u p e r i o r i t y  o f  t h e ’v s p e c t r o m e t e r ,  we f i n d  i t  d i f f i c u l t  t o  
b e l i e v e  t h a t  o u r  f a i l u r e  t o  d e t e c t  i t  was i n s t r u m e n t a l .
A p a r t  f r o m  r a i s i n g  t h e  q u e s t i o n  w h e t h e r  i t  was due t o  t h e  
i n f l u e n c e  o f  s a m p l e  i m p u r i t i e s ,  we have  no s a t i s f a c t o r y  
e x p l a n a t i o n .
I n  common w i t h  S t o l l  e t  a l  ( 1 9 7 6 )  and T r i f t s h a u s e r  and J a n k  
( 1 9 7 6 ) ,  we o b s e r v e  t h a t  t h e  i n t e r m e d i a t e  t e m p e r a t u r e  e f f e c t  
f o r  c o p p e r ,  and i n  o u r  c as e  f o r  s i l v e r  a l s o ,  a p p e a r s  t o  be 
a l o n g  l i n e a r  r i s e  w i t h  no s i g n  o f  s a t u r a t i o n  i n  t h e  
s u b - v a c a n c y  r a n g e .  T h i s  l o n g  l i n e a r  s l o p e  i s  d i f f i c u l t  t o  
r e c o n c i l e  w i t h  t h e  s e l f - t r a p p i n g  m o d e l .
I n  t h e  f a c e  o f  t h e s e  o b s e r v a t i o n s  and t h e  r e c e n t  r e s u l t s  o f  
S e g e r s  e t  a l  ( 1 9 7 6 ) ,  we f i n d  i t  v e r y  d i f f i c u l t  t o  d r a w  any  
c o n c l u s i o n s  r e g a r d i n g  s e l f - t r a p p i n g .
( 3 )  The S p e c i f i c  T r a p p i n g  R a t e  o f  D i s l o c a t i o n s  i n  C o p p e r  
We have  f o u n d  t h a t  t h e  s p e c i f i c  p o s i t r o n  t r a p p i n g  r a t e  o f  
d i s l o c a t i o n s  i n  c o p p e r  i s  c o n s t a n t  a bo v e  77 K.  O u r  e x t e n d e d  
m e a s u r e m e n t s  down t o  4 . 2  K show t h a t  b e l o w  a b o u t  60 K 
i t  d e c r e a s e s .  T h e r e  a r e  t wo  o t h e r  s i m i l a r  s t u d i e s  (McKee and 
S t e w a r t , 1 97 6 ,  M a n t l  and T r i f t s h a u s e r , 1 9 7 6 ) .  B o t h  a g r e e  w i t h  
o u r  o b s e r v a t i o n .  U n f o r t u n a t e l y ,  t h e  i n t e r p r e t a t i o n s  a r e  
d i f f e r e n t ,  and a t  t h i s  s t a g e  a r e  n e c e s s a r i l y  t e n t a t i v e  and 
r a t h e r  q u a l i t a t i v e .  The need  f o r  a s a t i s f a c t o r y  e x p l a n a t i o n  
r e m a i n s .
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( 4 )  The Q u e s t i o n  o f  S l o p e s
We h ave  f o u n d  t h a t  f o r  c o p p e r ,  t h e  F - p a r a m e t e r  c h a n g e s  v e r y  
l i t t l e  up t o  273 K. S t o l l  e t  a l  ( 1 9 7 6 )  and M a n t l  and 
T r i f t s h a u s e r  ( 1 9 7 6 )  gave  r e s u l t s  s i m i l a r  t o  . o u r s .  B u t ,  t h e r e  
a r e  d i f f e r e n c e s  i n  d e t a i l s .  They  f o u n d  F c o n s t a n t  o n l y  up t o  
150 K.  We w i s h  t o  n o t e  t h a t  T r i f t s h a u s e r  and Oank ( 1 9 7 6 )  
o b s e r v e d  t h e  i n t e r m e d i a t e  s l o p e  t o  e x t e n d  down t o  77 K 
i m p l y i n g  t h a t  i t  i s  f l a t  o n l y  up t o  77 K.  The d i s c r e p a n c y  
b e t w e e n  t h e  r e s u l t s  f r o m  t h e  same l a b o r a t o r y  m i g h t  mean 
s o m e t h i n g .  These  a r e  m i n o r  d i f f e r e n c e s ,  b u t  t h e  c o n s e q u e n c e s  
c o u l d  be f a r  r e a c h i n g .
( 5 )  P o s i t r o n i u m  i n  L i q u i d  H e l i u m - 3  and 4
The D o p p l e r  b r o a d e n i n g  s t u d i e s  o f  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  i n  
l i q u i d  H e - 3  and H e - 4  was n o t  much o f  a s u c c e s s .  We d r a w  o n l y  
one c o n f i d e n t  c o n c l u s i o n  - t h e  p o s i t r o n i u m  f o r m a t i o n  f r a c t i o n s  
i n  l i q u i d s  o f  He - 3  and H e - 4  a r e  n o t  v e r y  d i f f e r e n t .
A p a r t  f r o m  o u r  own m e a s u r e m e n t s ,  t h e  v e r y  r e c e n t  l i f e - t i m e  
m e a s u r e m e n t s  o f  H a u t o j a r v i  e t  a l  ( 1 9 76 b )  i s  t h e  o n l y  known 
s t u d y  o f  p o s i t r o n  a n n i h i l a t i o n  i n  t h e  v e r y  r a r e  i s o t o p e  H e - 3 .
We h ave  t a c k l e d  t h e  p r o b l e m  o f  s p e c t r u m  d e c o n v o l u t i o n .
The r e s u l t s  i n d i c a t e  t h e  d e s i r a b i l i t y  o f  v e r y  good s t a t i s t i c s  
and an a c c u r a t e  r e s p o n s e  f u n c t i o n  w h i c h  we w e r e  u n a b l e  
t o  a c h i e v e  i n  t h e  t i m e s  a v a i l a b l e .
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9 . 3 T o w a r d s  t h e  F u t u r e
I t  i s  c l e a r ,  f r o m  t h e  abo v e  summary  t h a t  we have  e x p o s e d  
as many p r o b l e m s  as we have  a t t e m p t e d  t o  s o l v e .  Our  v e n t u r e  
i n t o  t h e  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  has been f r u i t f u l .
B u t ,  t h i s  i s  o n l y  t h e  b e g i n n i n g .  M e a s u r e m e n t s  on d i f f e r e n t  
m e t a l s  and on d i v e r s e  d e f e c t  s t r u c t u r e s  a r e  n e c e s s a r y  f o r  
t h e  e m e r g e n c e  o f  a f u l l  u n d e r s t a n d i n g  o f  p o s i t r o n  b e h a v i o u r  
i n  t h e  p r e s e n c e  o f  d e f e c t s .
Our  r e s u l t s  on i n d i u m  t o g e t h e r  w i t h  t h o s e  o f  S e g e r s  e t  a l  
( 1 9 7 6 )  i n d i c a t e  t h a t  t h e  i n f l u e n c e  o f  s a m p l e  p u r i t y  a t  v e r y  
l o w  t e m p e r a t u r e s  m i g h t  be i m p o r t a n t .  T h i s  i s  a l s o  s u g g e s t e d  
by  t h e  r e s u l t s  f o r  c o p p e r  f r o m  d i f f e r e n t  l a b o r a t o r i e s  w h e r e  
one may p r e s um e  t h e  s a m p l e  p u r i t i e s  a r e  l i k e l y  t o  d i f f e r .
The O o p p l e r  b r o a d e n i n g  m e t h o d  w o u l d  be e ven  more  p o w e r f u l  
i f  r e l i a b l e ,  m o d e l - i n d e p e n d e n t  d e c o n v o l u t i o n  schemes  w e r e  
a v a i l a b l e .  The e x i s t i n g  m e t h o d s ,  we b e l i e v e ,  a r e  d e s i g n e d  
t o  r e p r o d u c e  " w h a t  i s  a l r e a d y  known t o  be t h e r e " .  The p r o b l e m  
o f  d e c o n v o l u t i o n  s h o u l d  t h u s  be l i s t e d  as a p r i o r i t y .
I n  a b r o a d e r  c o n t e x t ,  many p r o b l e m s  i n  l o w  e n e r g y  p o s i t r o n  
p h y s i c s  r e m a i n .  N e v e r t h e l e s s ,  we a r e  p l e a s e d  t o  know t h a t  
c o n c e r t e d  e f f o r t s  a r e  b e i n g  made t o  a p p l y  t h e  p o s i t r o n  m e t h o d  
t o  t e c h n o l o g i c a l  p r o b l e m s  ( s e e  r e v i e w  by C o t t e r i l l , 1 9 7 6  and 
a l s o  W a l l a c e  e t  a l ,  1 9 7 6 ) .  H o we ve r , ,  t h e  s u b j e c t  i s  s t i l l  
i n  i t s  i n f a n c y  and we can l o o k  f o r w a r d  t o  new c o n c e p t u a l  
d e v e l o p m e n t s  and p r a c t i c a l  a p p l i c a t i o n s .
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APPENDIX A
PROGRAM CURFIT
The p u r p o s e  o f  t h i s  prog^Um,.  i s  t o  make a l e a s t  s q u a r e s  f i t
o f  a f u n c t i o n  y . =  F ( x . , A ) n o n - l i n e a r  i n  c e r t a i n  p a r a m e t e r s
1 1
A ( a ^ , a 2 ' t o  a g i v e n  s e t  o f  d a t a  p o i n t s  ( x ^ , y ^ ) .
The d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  unknown  p a r a m e t e r s  A i s  done by  
m i n i m i s i n g  t h e  sum o f  s q u a r e s
S F ( x ^ , A ) ) ^
w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  p a r a m e t e r s ,  w^ a r e  t h e  w e i g h t s  a s s i g n e d  
t o  i n d i v i d u a l  p o i n t s .
The m i n i m i s a t i o n  i s  p e r f o r m e d  by t h e  NAG s u b r o u t i n e  E04FBF 
( b a s e d  on a H a r w e l l  s u b r o u t i n e ) .
A f t e r  t h e  m i n i m u m  i s  l o c a t e d  t h e  p r o g r a m  p r o c e e d s  t o  s t u d y  
t h e  v a r i a t i o n  o f  S i n  t h e  v i c i n i t y  o f  t h e  m i n i m u m  and 
c a l c u l a t e s  t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n s  o f  each ,  p a r a m e t e r  
i r r e s p e c t i v e  o f  t h e  u n c e r t a i n t i e s  o f  t h e  r e s t .
The u s e r  s u p p l i e s  a f u n c t i o n  s u b p r o g r a m  VALUE( N, PAR, X) 
t o  c a l c u l a t e  t h e  v a l u e  o f  t h e  f u n c t i o n  F ( x ^ , A )  a t  t h e
p o i n t  x ^ .  PAR i s  an a r r a y  o f  p a r a m e t e r s  o f  d i m e n s i o n  N.
To i n i t i a t e  t h e  m i n i m i s a t i o n  p r o c e d u r e ,  r o u g h  e s t i m a t e s  
o f  t h e  p a r a m e t e r s  a r e  a l s o  s u p p l i e d .
The i n p u t  d a t a  a r e
I .  ( a )  t h e  n um b e r  o f  p a r a m e t e r s  N T on one c a r d  i n
( b )  t h e  n um b e r  o f  d a t a  p o i n t s  M J FGRMAT(2 I 10 )
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on one c a r d  
i n  FORMAT 
( 2 2 2 0 . 1 0 , 2 1 1 0 )
I I .  ( a )  a c c u r a c y  r e q u i r e d  o f  t h e  sum o f  
s q u a r e s
( b ) t h e  p r o p o r t i o n  by w h i c h  a v a r i a b l e  
s h o u l d  be c h an g e d  t o  c a l c u l a t e  t h e  
d e r i v a t i v e s
( c ) t h e  max imum n um b e r  o f  i t e r a t i o n s
( d ) a n  i n t e g e r  t o  c h o o s e  t h e  p r i n t  o u t  
o f  i t e r a t i o n  s e q u e n c e
I I I .  D tls c a r d  f o r  e ac h  p a r a m e t e r  c o n t a i n i n g
( a ) t h e  i d e n t i f i c a t i o n  name
( b ) t h e  o r d e r  o f  m a g n i t u d e
( c ) t h e  i n i t i a l  g u e s s  c a r d
c ,1 J. • X. n , , ,. pj, i n  FORMAT( d ) a  g e n e r o u s  e s t i m a t e  o f  t h e  d i f f e r e n c e
b e t w e e n  t h e  r e s u l t  and t h e  g u e s s  ( A 1 0 , 3 2 2 0 . 1 0 )  
( u s e d  i n  t h e  c r i t e r i a  f o r  t e r m i n a t i o n )
I V .  The d a t a  p o i n t s  t o  be f i t t e d
( a )  a v a r i a b l e  f o r m a t  c a r d
( b )  one CO.rd,‘: f o r  e ac h  p o i n t  c o n t a i n i n g  
X i , y i ~ a n d  w^ . I f  w.j  ^ = 0 a l l  w e i g h t s  a r e  t a k e n  
e q u a l  t o  1 . 0 .  I n  g e n e r a l  f o r  y^  w h i c h  a r e  t h e
I 1
r e s u l t  o f  a c o u n t i n g  e x p e r i m e n t  w .= —o = —
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APPENDIX B
THE FUNCTION VALUE FOR F I T T I N G  WITH A GAUSSIAN AND 
A PARABOLA TO THE OBSERVED SPECTRUM
REAL FUNCTION VALUE( N, PAR, X)
C PARC1)=PEAK POSITION PARCS) GAUSSIAN WIDTH
C PARC2) CONSTANT BACKGROUND PARCS) PARABOLA HEIGHT
C PARCS) BACKGROUND SLOPE PARC?) PARABOLA WIDTH
C PARC ) GAUSSIAN HEIGHT
DIMENSION P A R C N ) , R E S C 1 50 ) , COC150)
C RES I S  THE RESPONSE FUNCTION ARRAY OF 150 NUMBERS
C CO I S  THE ARRAY OF IDEAL SPECTRUM NUMBERSCGAUSS+PARA)
DATA M C O U N T / 1 / , M / 1 5 0 / . I B A R / 1 0 8 / . R / ........................../
C IBAR I S  THE PEAK OF THE RESPONSE 
I = I F I X C X + 0 . 5 )
IFCMC0UNT.EQ. 1 )  GO TO 888 
2 S = 0.
C THIS LOOP I S  TO 00 THE CONVOLUTION SUMMING 
00 6 K=1,M  
3 = I B A R + I - K  
I F C 3 . l t . 1 )  3=1 
I F C 3 . G T . 1 )  3=M 
6 S=S+RESC3)*C0CK)
C NOW ADO THE LINEAR BACKGROUND AND CALL I T  COUNTS 
C0UNTS=S+PARC2) -PARC3) * I  
MC0UNT=MC0UNT+1 
IFCMCOUNT.GT.M)  MC0UNT=1 
C RETURN THIS VALUE TO THE MAIN PROGRAM 
GO TO 999 
868 00 4 3=1M
C THIS LOOP CALCULATES THE SUM OF GAUSSIAN AND PARABOLA
T=PARC1) -3
GW=T*T/PARC5) /PARC5)
PW=T*T / PARC7) /PARC7)
GAUSS=0.
I F C G W . L T . 1 0 0 . )  GAUSS=PARC4)*EXPC-GW)
PARA=0.
I F C P W . L T . O . ) PARA=PARC6) • C l . Q- PW)
4 C0C3)=GAUSS+PARA 
GO TO 2 
999 RETURN 
END
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APPENDIX B
SUBROUTINE FUNCTION VALUE( N . P A R , T )  TO CALCULATE F 
WITH TRAPPIN BY SINGLE VACANCIES, SLOPE TAKEN FOR FF
REAL FUNCTION VALUE( N, PAR, T)
DIMENSION PARCN)
C PARC1) = EV PARC2) = A PARCS) = FF
C PARC4) = FV PARCS) = SLOPE OF FF
DATA B K / 8 . 6 1 7 E - 5 /
C BK I S  THE BOLTZMAN CONSTANT 
A L P H A = P A R C 1 ) / B K / C T + 2 7 3 . 0 )
C CALCULATE THE TRAPPING PROBABIL ITY P 
P = 0 . 0
I F C A L P H A . G T . 1 5 0 . 0 )  GO TO 1
P = P AR C2 ) * EX P C - A L P H A) 7C 1 . 0 +PARC2 ) *  EXPC- A L P HA ) ) 
1 VALUE = P A R C 3 ) * C 1 . 0 + PARC5 ) * CT+ 2 7 3 . 0 ) ) *  C l . 0 - P )
1 +PARC4)*P
RETURN 
END
SUBROUTINE FUNCTION VALUECN,PAR, T) TO CALCULATE F 
INCLUDING THE EFFECT OF 01 VACANCIES
REAL FUNCTION VALUECN,PAR, T)
DIMENSION PARCN)
C PARC1) = EV PARC2) = A PARC3) = FF
C PARC4) = F V PARCS) = SLOPE PARCS) ^B I NDI NG ENERGY
C PARC?) = CONST B PARC 8) = F V
BATA B K / 8 . 6 1 7 E - 5 /
C BK I S  BOLTZMAN CONSTANT
A LP HA = P A R C 1 ) / B K / C T + 2 7 3 . 0 )
BETA =.C2'. 0*PARC1 ) -PARC 6 ) ) / BK / C  T+273  . 0 )
A = 0 . 0
I F C A L P H A . L T . 1 5 0 . 0 )  A=PARC2 ) *EXPC- ALPHA)
8 = 0 . 0
I F C B E T A . L T . 1 5 0 . 0 )  B=PARC7 ) *EXPC BETA)
C CALCULATE TRAPPING FRACTIONS P1V AND P2V 
P 1 V = A / C 1 . 0+A+B)
P 2 V = B / C 1 . 0+A+B)
C CALCULATE F AND RETURN
VALUE = PARC3) * C1 . 0-PARC 5 ) » C T + 2 7 3 . 0 ) ) *  C1 . 0 - P 1 V - P 2 V )
1 +PARC4) *P1V+PARC8) *P2V 
RETURN 
END
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SUBROUTINE FUNCTION VALUECN,PAR, T) TO CALCULATE F 
INCLUDING THE EFFECT OF SELF TRAPPING
REAL FUNCTION VALUE( N , P AR , T )
DIMENSION PARCN)
C PARC1)=EV PARC2)=A PARC3)=FF
C PARC4)=FV PARC5)=FST PARC6) SEEGER CONST B
C PARC7)=ENERGY EPSILON
BATA B K / 8 . 6 1 7 E - 5 /
C BK I S  THE BOLTZMAN CONSTANT
A L P H A = P A R C 1 ) / B K / C T + 2 7 3 . 0)
B E T A = P A R C 7 ) / B K / C T + 2 7 3 . 0 )
C CALCULATE TRAPPING PROBABILITY P1V
P1V=G.O
I F C A L P H A . G T . 1 5 0 . 0 )  GO TO 1
P1V = PARC ) * E X P C - A L P H A ) / C l . 0 + PARC2 ) *  EXPC- A L P HA ) ) 
C CALCULATE SELF TRAPPING FRACTION
1 P ST =0 . 0
I F C B E T A . G T . 1 5 0 . 0 )  GO TO 2
BETA P ARC6) » C CT + 2 7 3 . 0 ) “ ’ 1 . 5 ) "EXPC-BETA)
P ST = 1 . 0 / C  1 .0+BETA)
2 VALUE=CPARC3) *C1 . 0 - P S T ) + P A R C 5 ) ’ P S T ) * C l . 0 - P 1 V )  - 
1 +PARC4)*P1V
RETURN
END
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